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INTRODUCTION GENERALE 
Préambule 
Inventé par l'Allemand Schmauss en 1920, le mot aérosol désigne la suspension, dans un 
milieu gazeux (air, dans la plupart des cas), de particules liquides, solides ou les deux, 
présentant une vitesse limite de chute négligeable. En toute rigueur, le terme "aérosol" 
désigne un système diphasique formé par des particules et le gaz porteur. Mais dans la 
pratique, ce terme s’applique aux seules particules en suspension dans l’air dont la taille est 
typiquement comprise entre quelques nanomètres et 100 µm. Pour de nombreuses 
problématiques, estimer l’impact des particules d’aérosol, qu’elles soient d’origine naturelle 
(sels marins, résidus volcaniques…) ou anthropogénique (polluants industriels, 
radionucléides artificiels…), sur l’environnement et sur l’homme est essentiel. 
L’intérêt pour ces problématiques n’est pas récent. En effet, dès l’Antiquité, des auteurs tels 
que Lao Tseu ou Hippocrate (avec son « Traité des Airs, des Eaux et des Lieux ») s’y 
intéressent. Au XIIIe siècle, on retrouve une des premières descriptions documentées de la 
qualité de l’air par Moses Maimonides (Sportisse, 2008). Mais ce n’est qu’à partir du XIXe 
siècle, et l’avènement de la révolution industrielle, que les conséquences de la pollution 
atmosphérique sur la santé humaine d’abord, et sur l’environnement par la suite, deviennent 
des thèmes de recherche majeurs. Le grand smog de Londres de 1952 est historiquement 
l’un des évènements de pollution atmosphérique ayant eu le plus de conséquences « en 
termes d’impact sur la recherche, la perception du public concernant la pollution de l’air, et la 
réglementation gouvernementale » (Bell et al., 2004). Cet épisode exceptionnel aurait fait 
plus de 12.000 morts dans les semaines et les mois qui suivirent. 
En France, aucun évènement de ce type n’a eu lieu mais les pouvoirs publics ont rapidement 
pris conscience des enjeux sanitaires et environnementaux liés à la qualité de l’air. Ainsi, la 
création en septembre 1961 du Centre Interprofessionnel Technique d’Etudes de la Pollution 
Atmosphérique (CITEPA) illustre la volonté d’améliorer la connaissance de la formation et du 
devenir des particules d’aérosol dans l’atmosphère. 
Contexte général 
Les épisodes de pollution atmosphérique ne sont pas les seuls cas qui inquiètent de manière 
croissante la population. Le développement rapide de l’industrie nucléaire civile en France 
dès le début des années 60 a aussi soulevé de nouvelles questions concernant la sûreté des 
installations nucléaires et les conséquences de rejets radiologiques sur l’homme et la 
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biosphère. Les rejets à l’atmosphère se font notamment sous forme d’aérosol. La recherche 
en radioécologie émerge de ces interrogations et consiste à détecter la présence de 
radionucléides dans l’environnement, à rechercher leurs origines et à comprendre leurs 
processus de transfert dans les écosystèmes. 
Dès 1955, les premières études radioécologiques sont publiées par le Commissariat à 
l’Energie Atomique (CEA, appelé depuis 2009 le Commissariat à l’Energie Atomique et aux 
Energies Alternatives) au sein de son Institut de Protection et de Sûreté Nucléaire. Par la 
suite, l’Institut de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire, créé en février 2002, est chargé de 
rechercher et d’évaluer l’ensemble des risques liés aux rayonnements ionisants naturels ou 
utilisés dans l’industrie ou la médecine. Les laboratoires du Pôle Environnement et plus 
particulièrement ceux du Service de Surveillance de la Radioactivité dans l’Environnement 
(SESURE), sont chargés de mesurer les niveaux de radioactivité dans les différents 
compartiments de la biosphère (atmosphère, compartiments terrestre, fluvial, marin…), de 
déterminer leur origine et leur devenir, et d’estimer leurs éventuelles conséquences sur 
l’environnement. Pour cela, l’IRSN s’appuie notamment sur l’Observatoire Permanent de la 
Radioactivité dans l’Environnement (réseau OPERA). Depuis 1959, ce réseau consiste entre 
autres à mesurer de manière chronique les niveaux ambiants atmosphériques et les dépôts 
sec ou humide de radionucléides par l’intermédiaire de prélèvements atmosphériques sur 
filtres et par des collectes d’eaux de pluie. 
Les études radioécologiques ne cessent de se développer car les conséquences d’un 
accident nucléaire peuvent être très importantes, comme par exemple l’évacuation de 
populations, l’interdiction de consommer certaines denrées alimentaires ou la contamination 
des nappes phréatiques. En avril 1986, l’accident nucléaire de Tchernobyl a marqué l’histoire 
comme étant la première catastrophe nucléaire ayant eu des conséquences 
environnementales et sanitaires à grande échelle, avec notamment l’évacuation de 135.000 
personnes dans la semaine qui suivit (IRSN, 2007). 
Contexte de l’étude 
De part leur nature, les rejets radiologiques de gaz inertes (xénon-133 ou krypton-85) 
interagissent peu avec l’homme et l’environnement. Après Tchernobyl, ils ne se sont pas 
déposés et ont été dilués progressivement dans l’atmosphère. En revanche, les éléments à 
volatilité forte ou intermédiaire (principalement les isotopes du tellure, de l’iode et du césium) 
ont été transportés sur de longues distances sous forme d’aérosol (Renaud et al., 2007). 
Après l’accident de Tchernobyl, les niveaux de radioactivité dans l’atmosphère les plus 
importants ont été constatés en Europe de l’Est, mais la contamination des masses d’air a 
été mesurée jusqu’en Amérique du Nord et au Japon (OCDE, 2002). Les essais nucléaires 
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atmosphériques opérés entre juillet 1945 et octobre 1980 ont aussi entrainé une 
contamination plus ou moins homogène des deux hémisphères. La rémanence de ces rejets 
de radionucléides antérieurement déposés est à l’heure actuelle encore observable dans le 
compartiment atmosphérique (Piga, 2010). Les rejets radiologiques atmosphériques 
consécutifs à l’accident de Fukushima en mars 2011 ont eux aussi été détectés dans tout 
l’hémisphère Nord (Bolsunovsky et Dementyev, 2011 ; Masson et al., 2011 ; Wetherbee et 
al., 2012 entre autres). Durant leur transport, les radionucléides particulaires se sont 
déposés au sol ou dans les eaux par dépôt sec ou humide. 
L’importance du dépôt sec va principalement dépendre des conditions météorologiques, du 
niveau de turbulence et du type de surface sur lequel se déposent les particules d’aérosol 
(surfaces agricoles, urbaines…). Le dépôt humide se décompose quant à lui en deux 
mécanismes : le lavage (captation des particules par les gouttes d’eau lors de la formation 
des nuages) et le lessivage (rabattement des particules d’aérosol par les gouttes lors de la 
chute de celles-ci durant des précipitations). Dans le cadre de ces travaux, nous nous 
intéresserons uniquement à l’étude du lessivage. En effet, tant que le panache radioactif est 
à une altitude inférieure à la base de nuages, le lessivage est le seul processus de dépôt 
humide actif. 
Qu’il s’agisse des dépôts de radionucléides suite aux accidents de Tchernobyl ou 
Fukushima, une hétérogénéité importante des dépôts a été observée, et particulièrement en 
ce qui concerne les dépôts humides. La variabilité spatiale des précipitations est la principale 
cause de la formation de « tâches » de contamination, comme en France suite à l’accident 
de Tchernobyl (Renaud, 2003). 
De même, bien que les périodes de temps sec occupent une très grande partie du temps par 
rapport aux périodes de précipitations (pluie, neige) ou de brouillards, le dépôt humide est 
particulièrement efficace sur de courtes échelles de temps. Ainsi, 99% des dépôts de 
radionucléides particulaires mesurés en Suède suite à l’accident de Tchernobyl se sont fait 
par voie humide en quelques heures (Mattsson et Vesanen, 1988). Il est donc indispensable 
de bien connaitre les effets du dépôt humide sur les concentrations en radionucléides. 
Hors période de rejet accidentel, les concentrations atmosphériques en radionucléides sont 
très faibles (environ 0,2 µg m-3 d’air actuellement pour le césium-137). Ainsi, bien que les 
limites de détection actuelles soient très basses, il est nécessaire de prélever de grands 
volume pour quantifier les concentrations de radionucléides artificiels dans l’air. Dans le 
cadre du réseau OPERA, les prélèvements d’aérosol et d’eau de pluie se font donc sur des 
périodes de plusieurs jours et à l’aide d’équipements à très grand débit ou très grande 
surface de collecte, respectivement. Ces périodes sont bien supérieures aux durées des 
précipitations, qui varient généralement de quelques dizaines de minutes à quelques heures. 
L’impact spécifique du lessivage des radionucléides artificiels sous forme d’aérosol par un 
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évènement précipitant unique ou par plusieurs évènements consécutifs est donc impossible 
à caractériser. La mise en œuvre d’une réponse rapide, cohérente et coordonnée en cas 
d’accident nucléaire durant ce type d’évènement est donc problématique. 
Objectifs de l’étude 
La variation temporelle des concentrations de radionucléides par temps de pluie ne pouvant 
pas être déterminée à l’heure actuelle, nous nous intéressons aux fluctuations par temps de 
pluie de leur phase porteuse : l’aérosol. Cette thèse porte donc sur l’étude expérimentale en 
conditions in situ du potentiel de lessivage de l’aérosol par les précipitations. L’objectif de 
ces travaux est de mieux appréhender les effets de ce processus de dépôt humide sur les 
concentrations particulaires, quels que soient le type de précipitations (neige, pluie, grêle) et 
la taille des particules d’aérosol. Cette étude a été réalisée au Laboratoire d’Etudes 
Radioécologiques en Milieux Continentale et Marin de l’IRSN, à Cadarache (13). 
De nombreux travaux analytiques et expérimentaux sur le lessivage des aérsosols ont été 
menés, mais peu de ces études se sont intéressées à caractériser ce phénomène à partir de 
mesures in situ. En outre, l’instrumentation utilisée était relativement limitée, en particulier 
concernant la plage de valeurs mesurées et leur fréquence d’acquisition. Dans la littérature, 
le lessivage des particules d’aérosol nanométriques (diamètre inférieur à 100 nm) est aussi 
peu documenté. 
Ainsi, la détermination simultanée de la granulométrie des particules d’aérosol et des 
caractéristiques des pluies en conditions in situ a pour but d’enrichir les connaissances sur le 
lessivage de l’aérosol. Les instruments utilisés pour cela permettent des mesures à une 
résolution temporelle de l’ordre de la minute, pour une large gamme de taille de particules et 
par tous types de précipitations. 
Tout d’abord, l’état actuel des connaissances sur le lessivage de l’aérosol par les 
précipitations sera résumé. Le fonctionnement de l’instrumentation utilisée sera expliqué et 
les sites d’étude instrumentés durant cette thèse seront ensuite présentés. L’analyse des 
données collectées durant cette étude sera ensuite détaillée selon deux approches 
différentes. Une synthèse des résultats sera finalement enfin proposée. 
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CHAPITRE 1 : ETAT DES CONNAISSANCES 
1.1. L’aérosol atmosphérique 
1.1.1. Définition 
Comme énoncé dans l’introduction, le terme « aérosol » désigne le système biphasique 
formé par les particules et le gaz porteur, pour des particules solides, liquides, ou les deux, 
en suspension dans un milieu gazeux et présentant une vitesse de chute négligeable. Le 
diamètre des particules est typiquement compris entre quelques nanomètres et 100 µm. Les 
particules de taille supérieures sédimentent trop vite pour avoir un temps de résidence dans 
l’atmosphère suffisant pour être considérées comme un aérosol. Dans le reste de ce 
mémoire, les termes « aérosol » et « particule » se rapporteront à cette définition. 
L’aérosol atmosphérique est caractérisé par la distribution dimensionnelle des particules, 
leur forme et leur composition. Ces caractéristiques sont conditionnées par leur origine 
(naturelle ou anthropique), leur nature (inorganique ou organique) ou leur source (aérosol 
primaire ou secondaire). 
1.1.2. Sources 
Le volcanisme, l’érosion éolienne, la formation de sels marins par l’éclatement de bulles de 
surface (sources primaires) et la conversion gaz-particule (source secondaire) constituent 
plus de 99% des émissions naturelles de particules dans l’air (chiffres extrait de d’Almeida et 
al. (1991), d’après Renoux et Boulaud (1998)). Concernant les émissions anthropogènes, les 
émissions directes (transports, industries…), les feux de biomasse (sources primaires) et la 
conversion gaz-particule sont les sources principales. Dans l’estimation des émissions 
totales, la part des émissions anthropogènes est faible comparée à la part biogénique1, avec 
respectivement 4% et 96% (D’Almeida et al. ,1991). 
1.1.3. Granulométrie 
Dans de nombreuses études, la caractérisation des particules d’aérosol se fait selon leur 
diamètre. En effet, dans l’environnement, les particules d’aérosol sont le plus souvent de 
                                               
 
1 Relatif à l’évolution des organismes vivants 
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diamètre différents (on parle d’aérosol polydispersé). La répartition granulométrique des 
particules de diamètre Dp s’exprime sous forme d’une distribution en diamètre n(Dp).  
A partir de milliers de mesures in situ de distributions dimensionnelles des particules 
d’aérosol, Whitby (1973) exprime la granulométrie de l’aérosol comme une combinaison de 
trois distributions log-normales (figure 1-1). 
 
Figure 1-1 : Composantes de l’aérosol atmosphérique (Renoux et Boulaud, 1998) 
Trois modes se distinguent, chacun associé à des processus physiques particuliers (cf. 
section 1.1.5) : 
 le mode de nucléation : particules formées à partir de l’agrégation de molécules 
gazeuses 
 le mode accumulation : formé de l’évaporation de grosses particules ou du 
grossissement des noyaux par condensation 
 le mode « grosses particules » ou « grossier » : formé de particules primaires 
d’origine naturelle (poussière minérales, sel de mer…) 
 
La valeur de Dp associée à chaque mode dépendra de la quantité considérée en fonction du 
diamètre des particules (nombre, masse, volume, surface) dont la fonction représente la 
densité de concentration volumique ou massique. 
Concrètement, pour établir la distribution dimensionnelle d’un aérosol, le nombre de 
particules ni dont le diamètre est compris dans chaque classe de largeur ∆Dp est mesuré par 
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différentes techniques instrumentales. Le principe de mesure est le même pour les 
distributions en masse, volume ou surface. 
Selon ce principe, la distribution de la granulométrie des particules n(Da) s’exprime à partir 
de la concentration en nombre N de la i-ème distribution log-normale comme : 
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Jaenicke (1993) propose des valeurs de Ni, dg (diamètre géométrique moyen) et σg (écart-
type de la distribution) selon le type d’aérosol. Ainsi, il distingue sept types d’aérosols 
troposphériques : aérosol polaire, maritime, continental, rural, urbain, de fond, et les 
poussières désertiques. Ces travaux sont les plus utilisés pour paramétrer les distributions 
dimensionnelles d’aérosol dans les études consacrées au lessivage (Mircea et al., 2000 ; 
Andronache, 2003 ; Chate, 2011). 
1.1.4. Les particules d’aérosol radioactives 
1.1.4.1. Origine naturelle 
La plupart de la radioactivité mesurée dans l’environnement est d’origine naturelle. Les 
particules d’aérosol radioactives, ou « radionucléides », naturels peuvent être d’origine 
cosmogénique (béryllium-7, sodium-22) et se forment à partir des réactions de spallation2 
entre les rayons cosmiques et certains composants de la haute atmosphère. Elles peuvent 
aussi provenir des roches de l’écorce terrestre ou du sol (descendants des familles de 
l’uranium et du thorium, potassium-40). La principale source de la radioactivité naturelle est 
le radon qui est issu de la chaine de désintégrations de l’uranium. 
1.1.4.2. Origine artificielle 
La radioactivité artificielle dans l’environnement provient essentiellement de deux sources : 
les essais nucléaires atmosphériques réalisés pour la plupart dans l’hémisphère nord entre 
1952 et 1963, et les rejets radiologiques suite à des accidents nucléaires tels que ceux de 
Tchernobyl en avril 1986 et Fukushima en mars 2011. Ces évènements (en particulier les 
seconds) sont à l’origine d’une contamination significative de la biosphère sur de larges 
                                               
 
2 Réaction nucléaire pendant laquelle le noyau d'un atome éclate en de nombreuses 
particules sous l’effet d’une particule de haute énergie 
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surfaces, notamment dues aux rejets d’isotopes du tellure, de l’iode ou du césium qui 
peuvent être transportés sur de longues distances. Du fait de leur toxicité pour l’homme, ce 
sont les radionucléides les plus étudiés. A l’heure actuelle, seuls les isotopes du césium 
(césium 134 et 137) sont mesurés dans l’environnement du fait de leurs périodes 
radioactives relativement longues comparées à celles des autres éléments cités 
(respectivement 2,1 et 30 ans pour le 134Cs et le 137Cs contre quelques jours ou quelques 
heures pour les isotopes de l’iode et du tellure). D’autres éléments, comme le strontium-90, 
sont peu volatiles et se déposent rapidement à proximité de leur source, ou sont inertes et 
interagissent peu avec l’homme ou la biosphère, comme le xénon-133 ou le krypton-85 
(Renaud et al., 2007). Bien qu’encore détectés dans l’environnement, il présente peu 
d’intérêt dans le cadre de la radioécologie. 
1.1.4.3. Granulométrie des radionucléides artificiels 
Comme évoqué dans l’introduction, l’influence des précipitations sur les niveaux d’activité 
dans l’air des radionucléides artificiels ne peut pas être déterminée directement en situation 
normale. Ces niveaux sont trop faibles pour être mesurables dans les eaux de pluie 
collectées à la suite d’un voire de plusieurs évènements précipitants. C’est pourquoi cette 
étude s’intéresse au lessivage des particules d’aérosol, et non pas directement au lessivage 
des radionucléides. 
Cependant, la connaissance de la granulométrie des radionucléides artificiels peut nous 
permettre d’axer les recherches sur une gamme de diamètre particulière. Suite aux 
accidents de Tchernobyl et Fukushima, différentes études ont déterminé les valeurs 
d’AMAD3 (en µm) pour les principaux éléments (isotopes de l’iode, du ruthénium, du césium, 
du tellure). L’AMAD est défini de telle sorte que 50% de l’activité mesurée soit associée à 
des particules dont le diamètre aérodynamique est inférieur à l’AMAD et 50% à des 
particules dont le diamètre aérodynamique est supérieur à l’AMAD. Le tableau 1-1 regroupe 
les plages des valeurs d’AMAD pour l’131I, le 134Cs et le 137Cs données pour certains de ces 
travaux. 
                                               
 
3 Activity Median Aerodynamic Diameter : cette valeur sert entre autres pour estimer la dose 
reçue par une personne en cas d’inhalation de radionucléides particulaires 
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Tableau 1-1 : AMAD (en µm) des radionucléides à l’issue des rejets accidentels de 
Tchernobyl et de Fukushima 
Accident Référence 131I 137Cs 134Cs 
Tchernobyl Dorrian (1997)4 0,32 - 0,75 0,4 - 0,83 0,4 - 0,75 
Tchernobyl Ooe et al. (1988) 0,30 - 0,70 0,32 - 0,51 0,35 - 0,51 
Fukushima Doi et al. (2013) 0,7 1 - 1,5 1 - 1,8 
Fukushima Kaneyasu et al. (2012) n.d. 0,53 - 0,63 0,54 - 0,63 
Fukushima Masson et al. (2013) 0,29 - 0,57 0,27 - 0,71 0,17 - 0,69 
 
Ces valeurs sont relativement cohérentes entre elles. Il est important de préciser que pour 
ces études les prélèvements d’aérosol ont été effectués avec des impacteurs en cascades, 
et les mesures les plus fines sont faites sur des particules d’aérosol de quelques dizaines de 
nanomètres. Ainsi, le diamètre de coupure le plus faible dans le cas de Kaneyasu et al. 
(2012) est de 60 nm et de 100 nm dans le cas de Masson et al. (2013). A notre 
connaissance, il n’y a pas d’information sur l’activité portée par les particules dont le 
diamètre est inférieure à 60 nm. 
1.1.5. Dynamique de l’aérosol atmosphérique 
Les caractéristiques des particules d’aérosol atmosphérique, et notamment leur distribution 
granulométrique, sont pilotées par de nombreux processus microphysiques (figure 1-2). Il est 
important de noter que l’intégration de l’ensemble de ces processus dans un modèle 
numérique détaillé est extrêmement difficile du fait de la complexité de chacun d’entre eux. 
                                               
 
4 Cette publication est une compilation de données extraites de différentes études 
consécutives à l’accident de Tchernobyl 
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Figure 1-2 : Processus microphysiques influençant la dynamique de l’aérosol atmosphérique 
(Raes et al., 2000) 
Parmi ces processus, les dépôts par voie sèche et humide constituent les deux modes par 
lesquels les particules d’aérosol, qu’elles soient d’origine naturelle ou anthropogène, vont 
être transférées de l’atmosphère aux autres compartiments de la biosphère. L’estimation des 
dépôts sec et humide est donc essentielle pour évaluer les conséquences sur 
l’environnement des rejets de polluants industrielles ou radiologiques. 
Dans des zones au climat tempéré, les périodes de temps sec sont prépondérantes 
comparées aux périodes de temps humide. La plupart du temps, le dépôt des particules se 
fait donc par voie sèche. Mais le potentiel de rabattement par les précipitations peut être très 
important sur de courtes échelles de temps ; des exemples étant donnés dans l’introduction 
de ce mémoire. 
Ce chapitre fait l’état général des connaissances sur le dépôt de l’aérosol atmosphérique. Le 
dépôt sec sera traité de manière succincte car l’étude décrite dans ce mémoire porte sur le 
dépôt humide et plus particulièrement sur le mécanisme de lessivage. 
1.2. Le dépôt sec de l’aérosol atmosphérique 
Le dépôt sec de l’aérosol est défini de manière générale comme le transfert d’espèces 
particulaires de l’atmosphère vers les surfaces terrestres ou aquatiques en l’absence de 
précipitation. Les paramètres qui vont influencer ce processus sont les propriétés physico-
chimiques des particules considérées, les conditions météorologiques, la turbulence ainsi 
que les propriétés de la surface sur laquelle vont se déposer ces particules. Dans les 
modèles numériques, il est courant de paramétrer l’ensemble des processus mis en jeu pour 
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obtenir une représentation microphysique du dépôt sec de l’aérosol. Pour une altitude z 
inférieure à une dizaine de mètres, le flux de dépôt sec Fsec(z) (g m-2 s-1) est donc calculé 
comme étant fonction de la concentration C(z) (g m-3) de l’espèce étudié et d’une vitesse de 
dépôt vsec (m s-1) comme : 
 )()( secsec zCvzF −=  (2) 
L’avantage de cette formulation est de résumer la complexité du phénomène de dépôt sec à 
l’utilisation du seul paramètre vsec. L’utilisation d’une analogie avec la méthode des 
résistances électrique permet d’exprimer la vitesse de dépôt à partir de trois résistances en 
série : la résistance aérodynamique Ra, la résistance quasi-laminaire Rb et la résistance de 
surface Rc. La résistance total Rt est par définition définie comme la somme de ces trois 
résistances, et est l’inverse de la vitesse de dépôt sec : 
 
cbat RRRRv ++==
−1
sec  (3) 
Le modèle par résistance est schématisé par la figure 1-3. 
 
Figure 1-3 : Schématisation du modèle des résistances pour le dépôt sec 
(Seinfeld et Pandis, 2006) 
Le dépôt sec de l’aérosol est bien documenté dans la littérature et nous pouvons citer en 
particulier Seinfeld et Pandis (2006) ou de Wesely et Hicks (2000) qui décrivent de manière 
détaillée le modèle des résistances. Cependant, de nombreuses recherches ont encore lieu 
actuellement pour déterminer notamment l’impact de différents types de surfaces sur le 
dépôt sec de l’aérosol (entre autres Roupsard (2013) ou Calec (2013). 
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Dans le cas d’un accident nucléaire grave, l’estimation du dépôt sec de radionucléides est 
une donnée essentielle pour évaluer les conséquences sur l’environnement et sur l’homme 
des rejets radiologiques. Ces dépôts sont caractérisés par l’activité surfacique déposée (en 
Bq m-2), correspondant au rapport entre l’activité totale déposée sur les objets et matériaux 
présents sur une surface donnée et l’aire de cette surface » (Renaud et al., 2007). 
Suite aux accidents majeurs de Tchernobyl (1986) et de Fukushima (2011), de nombreuses 
études ont permis de déterminer pour différents types de sols des vitesses de dépôt sec 
propres aux principaux radionucléides particulaires (137Cs, 134Cs et 131I) qui peuvent 
contaminer l’environnement à grande échelle. 
1.3. Le dépôt humide de l’aérosol atmosphérique 
Le dépôt humide de l’aérosol se décompose en deux types de processus. Il est important de 
les distinguer car ils décrivent des interactions différentes entre aérosol et hydrométéores5, 
et ils peuvent intervenir simultanément. La figure 1-4 schématise ces deux phénomènes. 
 
Figure 1-4 : Représentation schématique des processus de dépôt humide 
(Staehelin et al., 1993) 
                                               
 
5 Forme condensée (solide ou liquide) de l’eau dans l’atmosphère 
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1.3.1. Le rabattement dans le nuage 
Le rabattement dans le nuage est désigné sous le terme de « in-cloud scavenging » ou 
lavage. Ce processus peut être décomposé en « nucleation scavenging » et en « impaction 
scavenging ». 
Le terme « nucleation scavenging » désigne le processus par lequel les particules d’aérosol 
atmosphérique sont rabattues parce qu’elles ont servies de noyaux de condensation aux 
hydrométéores qui composent le nuage. In situ, les conditions atmosphériques nécessaires 
à la nucléation homogène (condensation « spontanée » de la vapeur d’eau pure) ne sont pas 
réunies, les valeurs de sursaturation à atteindre étant bien supérieures à 100%. La formation 
des gouttelettes de nuage se fait donc par nucléation hétérogène. En présence de particules 
d’aérosol dans l’atmosphère, la vapeur d’eau va se condenser sur la surface de ces 
particules et entrainer leur capture au sein de la gouttelette formée. Les particules qui 
servent ainsi de support de formation aux gouttelettes d’eau sont désignées sous le terme de 
« noyaux de condensation ». Les lois de la thermodynamique décrivant le processus de 
nucléation hétérogène dans le cas de particules solubles ou insolubles sont notamment 
détaillées par Pruppacher et Klett (1996, chap. 9). La gouttelette initiée par nucléation 
hétérogène va ensuite continuer à grossir par condensation de vapeur d’eau puis par 
coalescence, ce qui entraine le grossissement des gouttelettes jusqu’à un diamètre critique 
où elles vont chuter sous forme de précipitations. C’est par ce biais que les noyaux de 
condensation sont transférés de l’atmosphère à d’autres matrices de l’environnement. 
Le terme de « impaction scavenging » désigne tous les processus physiques et dynamiques 
par lesquels les particules d’aérosol sont capturées par des gouttelettes déjà formées. 
1.3.2. Le rabattement sous le nuage 
Le rabattement sous le nuage est le plus souvent désigné sous le terme de « below-cloud 
scavenging » ou lessivage. Le terme de « washout » est aussi employé. Ce phénomène 
correspond au cas où les particules d’aérosol sont capturées par les gouttes de pluie lors de 
leur chute durant des évènements pluvieux. Lors de la chute de neige, le terme de 
« snowout » est utilisé, mais le principe physique mis en jeu dans les deux cas est similaire. 
Ces travaux ne traitent que du lessivage, c’est pourquoi la physique élémentaire de ce 
processus est détaillée par la suite. 
1.3.3. Le dépôt humide des radionucléides 
Comme cela a déjà été dit dans ce mémoire, le dépôt des radionucléides est un sujet 
d’étude particulièrement sensible ; les conséquences d’une contamination radiologique 
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pouvant être considérables. Le lessivage des particules atmosphériques est un phénomène 
difficile à modéliser (cf. section 1.4). Outre les limitations métrologiques déjà évoqués, 
déterminer le lessivage des radionucléides à partir de la mesure de leur concentration durant 
des précipitations est complexe. En effet, parler de lessivage sous-entend que l’on 
s’intéresse uniquement à l’effet d’une précipitation sur les concentrations d’aérosol sous le 
nuage. Or, même si le terme source radioactif est à faible altitude (généralement quelques 
dizaines de mètres à quelques centaines de mètres en cas de surélévation thermocinétique 
du panache liée à une explosion par exemple), après quelques centaines de kilomètres de 
transport, l’épaisseur de la couche de mélange où l’on retrouve les concentrations en 
radionucléides peut être conséquente. Suite à l’accident de Fukushima, des traces de 
radionucléides ont été mesurées en Europe jusqu’à 10,000 m d’altitude (Masson et al., 
2011), ce qui est une altitude supérieure à l’attitude de la base des nuages de pluies 
(typiquement entre 1500 et 3000 m). Lors d’un rejet radiologique, les réseaux de surveillance 
de la radioactivité dans l’environnement, comme le réseau OPERA de l’IRSN, mesurent les 
dépôts humides en collectant les eaux de pluie. Les profils verticaux des niveaux d’activité 
des radionucléides dans l’air n’étant pas connus, il n’est pas possible de dissocier les 
contributions respectives du rabattement dans et sous le nuage. Les études faites suite aux 
accidents nucléaires de Tchernobyl (Jyhlä, 1991 ; Hirose et al., 1993) et Fukushima 
(Depuydt et al, 2013) ont donc déterminé des coefficients de rabattement humide 
(rabattement dans le nuage + rabattement sous le nuage) à partir des niveaux d’activités 
mesurés dans des échantillons d’eaux de pluie. 
1.4. Lessivage de l’aérosol par les précipitations 
1.4.1. La collecte des particules d’aérosol atmosphérique par les gouttes de 
pluie 
Lors de sa chute, une goutte d’eau va balayer par unité de temps un volume d’air Vair qui 
dépend de son diamètre Dg et de sa vitesse terminale de chute U comme, 
 
4
)(2 gg
air
DUD
V
pi
=  (4) 
En première approximation, toute particule présente dans ce volume Vair peut être capturé 
par la goutte. En réalité, le volume de collection Vcollec est aussi dépendant du diamètre des 
particules d’aérosol atmosphérique et de leur vitesse verticale u(Da). Ainsi toute particule de 
diamètre Da dont le centre est à l’intérieur d’un cylindre de diamètre Dg+Da peut être 
collectée par la goutte. L’expression de Vcollec, à partir de celle de Vair, devient donc, 
  19
 
[ ]
4
)()()( 2 agag
collec
DuDUDD
V
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=
pi
 (5) 
Cette approche est relativement simpliste, car la chute des gouttes d’eau dans l’air induit une 
divergence des lignes de courant autour de la goutte. Les forces qui en résultent perturbent 
la dynamique des particules d’aérosol à proximité, rendant particulièrement complexe la 
description microphysique des mécanismes de collecte des particules d’aérosol par les 
gouttes de pluie. Ces mécanismes sont ainsi dépendants de Dg et Da et exprimés sous la 
forme d’efficacités de collecte E. Cette efficacité de collecte traduit la fraction de particules 
d’aérosol présentes dans le volume Vcollec qui va être réellement capturée par la goutte. Sa 
valeur est ainsi toujours inférieure à 1. 
En considérant une distribution dimensionnelle des particules d’aérosol n(Da) et une 
distribution dimensionnelle des gouttes n(Dg), le taux de collection Tcollec des particules 
d’aérosol par les gouttes de pluie est exprimé comme : 
 ∫∫= gagaagcolleccollec dDdDDnDnDDEVT )()(),(  (6) 
En conditions in situ, U >> ua et Dg >> Da. Ainsi, l’équation (6) devient (Slinn, 1977) : 
 ∫∫= gagaagggcollec dDdDDnDnDDEDUDT )()(),()(4
2pi  (7) 
Le lessivage des particules d’aérosol atmosphérique de densité de concentration (volumique 
ou massique) c(Da) est défini comme : 
 )()( aa Dcdt
Ddc Λ−=  (8) 
Avec Λ (s-1), le coefficient de lessivage, calculé de manière analytique comme : 
 ggaggga dDDnDDEDUDD )(),()(4)(
2
∫=Λ
pi
 (9) 
Si les goutte de pluie sont considérées comme de taille unique Dg, alors l’équation (9) 
devient : 
 totaggga NDDEDUDD ),()(4)(
2pi
=Λ  (10) 
L’intensité pluviométrique I (en mm s-1) pour un spectre de gouttes monodispersé est définie 
par la formule : 
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 totgg NDUDI )(6
3pi
=  (11) 
 
En combinant les équations (10) et (11), le coefficient de lessivage peut être exprimé pour un 
spectre de goutte de pluie monodispersé : 
 
g
ga
a D
IDDE
D
),(
2
3)( =Λ  (12) 
Une autre manière de formuler ce coefficient sans prendre en compte l’efficacité de collecte 
et de prendre comme hypothèse que le coefficient Λ est constant au cours du temps. Ainsi 
l’équation (13) donne la loi d’évolution temporelle de la densité de concentration des 
particules d’aérosol de diamètre Da au cours d’une précipitation : 
 )*exp(*)(),( 0 tDctDc aa Λ−=  (13) 
c0(Da) et c(Da,t) sont respectivement les densités de concentration particulaire en début de 
précipitation et au temps t. 
1.4.2. Les mécanismes de collecte 
Les mécanismes de collecte sont de trois types : mécanique, phorétique et électrostatique. 
Greenfield (1957) fut parmi les premiers à étudier l’effet combiné de ces mécanismes sur le 
lessivage de l’aérosol. Les équations des différents mécanismes de collecte sont présentées 
par la suite et notamment détaillées par Pruppacher et Klett (1996). 
1.4.2.1. Les effets mécaniques 
Trois effets de collecte mécaniques peuvent être distingués : l’impaction inertielle, 
l’interception et la diffusion brownienne (figure 1-5). Ils sont considérés dans beaucoup 
d’études comme les effets de collecte prépondérants (Garcia-Nieto, 1994 ; Mircea et al., 
2000, entre autres). 
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Figure 1-5 : Effets de collecte mécanique (Marchand, 2008) 
L’impaction inertielle 
La collecte par impaction inertielle intervient lorsque l’inertie d’une particule d’aérosol est trop 
grande pour qu’elle suive les lignes de courant induites par la chute d’une goutte de pluie. 
L’importance de ce mécanisme de collecte diminue avec le diamètre des particules 
d’aérosol, mais il est prépondérant pour les particules de diamètre supérieur à 2 µm (Kerker 
et Hampl, 1974). 
L’interception 
La collecte par interception se produit lorsque la particule passe à une distance de la goutte 
inférieure à Da/2. Le mécanisme d’interception est relativement similaire à l’impaction 
inertielle, à la différence que l’interception prend en compte la géométrie de la particule 
d’aérosol tandis que l’impaction inertielle dépend de sa masse.  
La diffusion brownienne 
Pour une certaine taille, les particules d’aérosol vont suivre un mouvement aléatoire 
brownien qui peut entrainer leur collecte par les gouttes d’eau. La collecte par diffusion 
brownienne est prépondérante pour les particules d’aérosol dont le diamètre est inférieur à 
0,2 µm (Slinn, 1983). 
Modèle de Slinn 
Slinn (1983) a proposé une expression semi-empirique de l’efficacité de collecte d’une 
particule d’aérosol par une goutte de pluie selon le rayon de la particule en considérant les 
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trois effets de collecte mécaniques présentés (figure 1-6). La prédominance de chacun de 
ces effets selon la gamme de rayon des particules est aussi indiquée. 
 
Figure 1-6 :Modèle de Slinn (1983) 
Pour des particules de rayon compris entre 0,1 et 1 µm, la diffusion brownienne est peu 
efficace en tant que mécanisme de collecte, et les particules n’ont pas une taille ou une 
masse suffisante pour être collectées efficacement par interception ou impaction inertielle. 
Ce minimum d’efficacité de collecte est appelé « Greenfield gap » (Greenfield, 1957). 
Le modèle de Slinn est encore aujourd’hui largement utilisé pour paramétrer l’efficacité de 
collecte des particules d’aérosol par les gouttes de pluie. Cependant, il présente des lacunes 
car il ne tient pas compte des effets phorétiques ou des effets de charges électriques. 
1.4.2.2. Les effets phorétiques 
Les effets de collecte phorétique sont induits par un gradient d’une grandeur scalaire dans 
l’air et à proximité des gouttes de pluie. Dans le cas du lessivage des particules d’aérosol, 
deux types d’effets phorétiques sont identifiés : la diffusiophorèse et la thermophorèse. Ces 
Diffusion brownienne Interception Impaction inertielle 
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deux effets de collecte sont particulièrement importants car ils augmentent de manière 
significative la collecte des particules par des gouttes d’eau (Grover et al., 1977). 
La thermophorèse 
La collecte par thermophorèse intervient en présence d’un gradient thermique dans l’air. 
L’asymétrie des chocs des molécules de gaz à la surface de la particule va induire une force 
Fth qui va provoquer le mouvement de celle-ci des zones « chaudes » vers les zones 
« froides » (figure 1-7). 
 
Figure 1-7 : Schématisation de la collecte par thermophorèse (Marchand, 2008) 
L’efficacité de collecte Etherph induite par la force de thermophorèse s’exprime comme 
(Davenport et Peter, 1978) : 
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La diffusiophorèse 
La collecte par diffusiophorèse intervient lorsque le milieu gazeux dans lequel les particules 
sont en suspension est isotherme, isobare mais hétérogène. Sous l’effet des gradients de 
concentration Xi des différents constituants du milieu, les particules vont migrer dans la 
direction du gradient de concentration sous l’effet de la force Fdifph. (figure 1-8). 
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Figure 1-8 : Schématisation de la collecte par diffusiophorèse (Marchand, 2008) 
L’efficacité de collecte Edifph résultante de cette force de diffusiophorèse s’exprime telle que 
(Davenport et Peter, 1978) : 
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1.4.2.3. Les effets électrostatiques 
Dans l’atmosphère, les particules d’aérosol peuvent être chargées par ionisation naturelle ou 
anthropique. Dans la plupart des cas, le rayonnement solaire est à l’origine de ce 
phénomène. De plus, lors de certains types d’évènements pluvieux, les gouttes de pluie 
peuvent être porteuses d’un certain nombre de charges électriques (cas des orages en 
particulier). 
Aux effets de collecte mécaniques et phorétiques s’ajoutent donc les effets de collecte 
électrostatiques. A partir des travaux de Greenfield, Grover et al. (1977) montrent que les 
forces électriques augmentent l’efficacité de collecte des particules d’aérosol par des gouttes 
chargées. 
L’efficacité de collecte électrostatique est exprimée telle que (Davenport et Peter, 1978) : 
 
aggtair
agfc
élec DDDUµ
qqCk
E 2)(3
16
pi
=  (16) 
La prise en compte de ce mécanisme de collecte entraine une augmentation de deux ordres 
de grandeur de l’efficacité de collecte due à l’impaction inertielle et à l’interception. Cet effet 
diminue aussi l’amplitude du « Greenfield gap » (Grover et al., 1977). 
X2 X1 
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1.4.2.4. L’efficacité de collecte totale 
Les mécanismes de collecte présentés ici sont considérés comme indépendant les uns des 
autres. Selon cette hypothèse, l’efficacité de collecte totale Etot est la somme des efficacités 
de collecte des différents mécanismes considérés : l’impaction (Eimp), l’interception (Eint), la 
diffusion brownienne (Edif), la diffusiophorèse (Edifph), la thermophorèse (Etherph) et les effets 
électrostatiques (Eélec). Ainsi Etot s’exprime comme : 
 électherphdifphdifimptot EEEEEEE +++++= int  (17) 
La figure 1-9 illustre, pour un diamètre de goutte de 1 mm, la contribution de chacun d’entre 
eux selon le diamètre des particules d’aérosol. 
 
Figure 1-9 : Contributions des différents mécanismes de collecte selon le diamètre des 
particules d’aérosol (Wang et al., 2010) 
1.4.3. Caractérisation du lessivage de l’aérosol par les précipitations 
Le coefficient de lessivage Λ est le paramètre principal qui permet de caractériser la 
diminution de la concentration des particules d’aérosol atmosphérique sous l’effet des 
précipitations. Ce coefficient peut être calculé à partir de l’équation (9) lorsque les 
caractéristiques des particules d’aérosol lessivées et des hydrométéores lessivants sont 
connues. En conditions in situ, il n’est pas toujours possible de déterminer simultanément 
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l’ensemble de ces paramètres ; c’est même rarement le cas. Deux types d’approches 
peuvent ainsi être distingués pour déterminer Λ : 
 les approches dites « analytiques » : l’expérimentateur connait a priori les 
caractéristiques de l’aérosol et/ou des hydrométéores, ou utilise des lois 
paramétriques pour les décrire et étudie certains mécanismes de collecte particuliers 
 les approches dites « environnementales » : la caractérisation du lessivage est faite à 
partir de mesures in situ sans avoir fixé les paramètres de l’étude (conditions 
atmosphériques, états microphysiques de l’aérosol et/ou des hydrométéores) 
1.4.3.1. Approche analytique 
Comme l’équation (9) le montre, il est nécessaire de prendre en compte beaucoup 
d’éléments pour calculer le coefficient de lessivage Λ. Il n’est pas toujours possible de les 
déterminer expérimentalement et il existe donc dans la littérature de nombreux travaux de 
paramétrisation de ces variables. Sportisse (2007) ou Duhanyan et Roustan (2011) 
résument les principales paramétrisations utilisées dans le cadre d’étude sur le lessivage par 
une approche analytique. Nous ne détaillerons pas ici ces lois, mais nous parlerons des 
principes généraux. 
Distributions dimensionnelles des hydrométéores 
Pour les distributions dimensionnelles des gouttes de pluie n(Dg), quatre types de lois sont 
utilisés : les lois exponentielles, gamma, log-normale ou Weibull ; les trois premières étant 
les plus utilisées dans la littérature. Le tableau 1-2 regroupe les expressions mathématiques 
avec les paramètres de ces lois à déterminer et quelques exemples de travaux qui y font 
référence dans la littérature. 
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Tableau 1-2 : Lois caractérisant la distribution en taille des gouttes de pluie n(Dg) 
Type de loi Expression mathématique de n(Dg) (paramètres nécessaires) Référence 
Exponentielle ),( ββ AAe gD−  
Marshall et Palmer 
(1948)6, Joss et al. (1967) 
Gamma ),,,( γβαγβα AeAD gDg −  Best (1950), Ulbrich (1983) 
Log-normale ),,(
)(ln2
2
2
)(ln2
)ln(ln
2 ggtot
DD
gg
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D
C g
gg
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σpi
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−
−
 
Feingold et Levin (1986), 
Cerro et al., (1997) 
Weibull ),,(
1
cbCe
b
D
b
cC tot
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g
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c
g








−
−






 
Sekine et Lind (1982), 
Jiang et al. (1997) 
Vitesse de chute des hydrométéores 
De même, des lois paramétrant la vitesse terminale de chute des gouttes selon leur diamètre 
U(Dg) existent. Elles sont déterminées dans la plupart des cas suite à des expérimentations 
en laboratoire où la vitesse de chute de gouttes de diamètres connus est mesurée. Malgré 
leur ancienneté, les travaux de Gunn et Kinzer (1949) et Beard et Pruppacher (1969) 
constituent encore aujourd’hui des travaux de référence. Le tableau 1-3 regroupe quelques 
unes des expressions régulièrement utilisés dans la littérature pour paramétrer la vitesse de 
chute des hydrométéores. 
                                               
 
6 Encore aujourd’hui, ces travaux sont une référence largement utilisée 
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Tableau 1-3 : Paramétrisation de la vitesse terminale de chute des gouttes U(Dg) 
Expression de U(Dg) (en m s-1) Référence 








−








−
147,1
77,1
1000
143,9
gD
e  Best (1950) 
gD130  Kessler (1969) 
)10(3,1065,9 4600 mDe gDg −− >−  Atlas et al. (1973) 
67,0577,386 gD  Atlas et Ulbrich (1977) 
Efficacité de collecte 
Comme la section 1.4.2 l’a montré, les expressions mathématiques des mécanismes de 
collecte sont relativement complexes et dépendent d’un grand nombre de variables liées aux 
conditions atmosphériques. Il est donc particulièrement difficile de modéliser le lessivage de 
l’aérosol en prenant en compte l’ensemble des effets de collecte. Il est ainsi commun que les 
études analytiques ne s’intéressent pas à l’ensemble des effets de collecte mais n’étudie que 
les effets prépondérants relatifs à la gamme de taille des dimensionnelles considérée. Bien 
que le modèle de Slinn soit largement utilisé, certaines études ont montré ses limitations et 
proposent des améliorations, notamment les travaux de Tripathi et Harrison (2001) ou 
Pranesha et Kamra (1997) pour les effets électrostatiques ou encore Quérel (2012) pour la 
collecte par recirculation arrière. 
1.4.3.2. Approche environnementale 
L’approche analytique a l’intérêt de prendre en compte une grande variété de paramètres 
microphysiques pour déterminer le potentiel de lessivage par les précipitations. Toutefois 
son utilisation n’est pas toujours la plus appropriée, en particulier dans le cas d’une 
application à un accident nucléaire. En effet, comme montré précédemment, il existe de 
nombreuses descriptions possibles d’un même paramètre. Dans le cas de n(Dg), il peut être 
difficile de choisir la loi à appliquer sachant que ces lois ont été souvent établies pour des 
pluies spécifiques (orage, averse ou bruine). Smith (2003) estime d’ailleurs que le choix d’un 
type de loi par rapport à un autre a peu d’importance compte tenu des incertitudes liées aux 
mesures en conditions in situ. Inversement, Wang et al. (2010) montrent que les valeurs de 
Λ calculées à partir de l’équation (9) peuvent varier d’un facteur 3 à 5 selon l’expression de 
n(Dg) choisie. 
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Concernant la vitesse terminale de chute des gouttes, sa paramétrisation n’a que peu 
d’importance sur la valeur de Λ, avec une différence inférieure à un facteur 2 quel que soit 
l’expression utilisée (Wang et al., 2010). Ce résultat est aussi confirmé par Duhanyan et 
Roustan (2011). 
La variabilité des caractéristiques des pluies entre les évènements pluvieux voire durant un 
même évènement peut aussi être très importante ; notamment en ce qui concerne la 
distribution granulométrique des gouttes (Waldvogel, 1974). C’est un élément qu’il n’est pas 
possible de prendre en compte par une approche analytique. 
L’intégration de lois paramétriques pour toutes les variables de l’équation (9) entraine aussi 
des temps de calcul importants, ce qui n’est pas adapté à certaines applications qui ont 
besoin de résultats rapidement (modèle de crise notamment). 
Pour ces différentes raisons, de nombreuses études se basent sur la mesure dans 
l’environnement du potentiel de lessivage de l’aérosol par les précipitations. La plupart de 
ces études calcule le coefficient de lessivage Λ à partir d’une forme dérivée de l’équation (8), 
en supposant que le coefficient Λ reste constant dans le temps. Ainsi, à partir de la 
concentration particulaire c(Da) et de la durée de précipitations, Λ s’exprime tel que : 
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T est la période des précipitations définie par les bornes de temps t0 et t1. c0 et c1 sont 
respectivement les densités de concentration (massique ou volumique) des particules 
d’aérosol de diamètre Da mesurées au temps t0 et t1. 
Le calcul de Λ se fait généralement sur la période totale de l’évènement précipitant 
considéré, soit t0 le début de cet évènement et tf la fin (Davenport et Peters, 1978 ; Chate et 
Pranesha, 2004,…). Les densités de concentration c0 et c1 sont donc les concentrations 
initiales et finales lorsqu’on se rapporte à l’évènement considéré. 
Dans les études dites « analytiques », les effets de collecte sont étudiés au travers de 
mesures sur des gouttes et des particules générés artificiellement. Dans les études dites 
« environnementales », les mesures de c(Da) sont faites durant des précipitations naturelles. 
Cependant, la source des concentrations d’aérosol mesurées ne l’est pas systématiquement. 
En effet, certaines études utilisent un aérosol généré monodispersé (souvent marqué par un 
traceur) pour déterminer le potentiel de lessivage. C’est le cas notamment de Nicholson et 
al. (1991), Frank et Tschiersch (1992) ou bien encore Sparmarcher et al. (1993). L’intérêt de 
cette méthodologie est de connaitre a priori les diamètres et les caractéristiques physiques 
et chimiques (forme, solubilité) des particules que l’on veut étudier. Cela permet de 
s’affranchir de certaines hypothèses concernant les effets de collecte. Par exemple, la 
diffusion brownienne est un effet prédominant pour les particules inférieures à 0,2 µm. Cet 
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effet de collecte n’est donc pas considéré dans le cas où l’aérosol généré est bien supérieur 
à cette taille. 
Dans la plupart des cas, l’aérosol mesuré n’est pas généré artificiellement pour l’étude mais 
il est d’origine anthropique ou naturelle. Les coefficients Λ seront donc déterminés pour 
chaque gamme de diamètre Da que l’instrument utilisé est capable de mesurer. Cette 
méthode présente l’avantage majeur de permettre le calcul simultané de Λ(Da) pour une 
large gamme de diamètres de particules (de quelques nanomètres à quelques micromètres), 
ce qui est difficilement possible avec un aérosol généré. Parmi les nombreuses études 
utilisant cette méthode pour déterminer le potentiel de lessivage, nous pouvons citer les 
études de Davenport et Peters (1978), Radke et al. (1980), Chate et Pranesha (2004), 
Schumann (1989) ou bien encore Laakso et al. (2003). 
C’est cette approche « purement » environnementale qui a été mise en œuvre dans cette 
étude sur le lessivage de l’aérosol par les précipitations. 
1.4.3.3. Paramétrisation du coefficient de lessivage Λ 
Lors d’un accident, les conséquences sur l’environnement du lessivage d’une masse d’air 
contaminée par des rejets atmosphériques de radionucléides ou de polluants ne peuvent pas 
toujours être évaluées rapidement par des mesures de terrain. La zone concernée n’est pas 
forcément accessible (zone d’exclusion, impraticable ou trop éloignée) ou l’instrumentation 
nécessaire pour ces mesures n’est pas disponible au moment voulu. Pourtant, les autorités 
ont besoin de connaitre rapidement l’ampleur de cette contamination pour prendre des 
décisions (évacuation des populations, interdiction de denrées à la consommation…). De 
plus, calculer le coefficient de lessivage Λ à partir de l’équation (9) nécessite de connaitre 
précisément un nombre important de paramètres (distribution en taille des gouttes et vitesse 
terminale de chute, efficacité de collecte), ces mesures n’étant en général pas disponibles. 
L’utilisation de relations entre le coefficient de lessivage Λ et les caractéristiques des 
précipitations (notées Xi) est une solution, à la condition que le paramètre Xi soit disponible 
rapidement et sur une échelle spatiale relativement grande (idéalement à méso-échelle). Il 
peut être issu de réseaux de mesures préexistants (stations météorologiques notamment) ou 
être déterminé lui aussi par un modèle numérique. 
L’utilisation de ces relations dans des modèles numériques est aussi intéressante dans le 
cadre d’études de risque. En effet, étudier les conséquences de rejets de polluants ou de 
matière radioactive à partir de mesures in situ ne peut être fait que si un accident se produit. 
Ce type d’accident étant peu fréquent, leurs conséquences sur la biosphère et les 
populations peuvent être estimées en utilisant ces modèles dans lesquels différents 
scénarios (pollution atmosphérique suite à un accident nucléaire, rejets liquides d’une usine 
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chimique) sont implémentés. En faisant varier le terme Xi, il est donc possible d’évaluer la 
contamination des milieux terrestres et aquatiques suite au lessivage sans aucune mesure in 
situ. 
Par une approche théorique, Scott (1982) propose de paramétrer le coefficient de lessivage 
Λ en fonction de l’intensité pluviométrique I selon une relation de type puissance de la 
forme : 
 baI=Λ  (19) 
Les coefficients a et b dépendent du type d’aérosol et des caractéristiques des précipitations. 
Les valeurs que peuvent prendre ces coefficients pour différents types de précipitations 
(liquide et solide) sont notamment données par Mircea et Stefan (1998). Dans le cas 
d’études sur le lessivage en conditions in situ, cette relation en loi puissance est aussi 
proposée, notamment par Sparmacher et al. (1993) ou Jyhlä (1991). 
D’autres formes de paramétrisation existent. Laakso et al. (2003) suggère une 
paramétrisation plus complexe basée sur la somme d’expressions logarithmiques, tandis que 
Henzing et al. (2006) propose une forme exponentielle dont les paramètres dépendent du 
diamètre des particules. 
 
1.4.4. Complémentarités et limitations des études existantes 
Les approches analytiques et environnementales, à défaut d’être basées sur la même 
méthodologie, sont des méthodes tout à fait complémentaires. En effet, tous les modèles 
numériques nécessitent des mesures expérimentales in situ pour tester leur validité. De leur 
côté, à l’inverse des études analytiques, les expérimentations dans l’environnement sont 
soumises à des biais et des limitations inhérentes aux conditions dans lesquelles elles sont 
réalisées. 
Toutefois, bien que les études sur le lessivage soit relativement nombreuses et qu’elles 
s’appuient sur des approches différentes, il est encore nécessaire à l’heure actuelle d’étudier 
le lessivage de l’aérosol par les précipitations par une approche « environnementale ». En 
effet, les études recensées dans la littérature s’appuient généralement sur des ensembles de 
mesures relativement faibles pour déduire des coefficients de lessivage. De manière 
générale, même si les mesures sont effectuées durant plusieurs mois ou années, les 
données sélectionnées pour déterminer les potentiels de lessivage correspondent à certains 
évènements particuliers équivalents à quelques heures de précipitations. A titre d’exemple, 
Davenport et Peters (1978) n’utilisent qu’environ 18 heures de mesures correspondant à 3 
évènements distincts. Sur 3 ans de mesures, Radke et al. (1980) n’utilisent quant à eux que 
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8 évènements, soit environ 2 heures. Seul Laakso et al. (2003) s’appuit sur un volume de 
données conséquent (presque 600 heures de mesures durant des pluies). 
La diversité des caractéristiques des précipitations (intensité pluviométrique, distributions 
dimensionnelles des gouttes) pour lesquelles les Λ sont déterminés est aussi à investiguer 
plus amplement. Peu de résultats sont donnés pour des précipitations intenses. Des études 
existent pour des intensités pluviométriques de l’ordre de quelques mm h-1 à quelques 
dizaines de mm h-1 mais elles se limitent à une zone géographique particulière de l’Inde 
(Chate et Pranesha, 2004 ; Chate, 2005). 
De plus, le lessivage des particules d’aérosol submicroniques et nanométriques est assez 
peu documenté. A notre connaissance, seuls Davenport et Peters (1980), Radke et al. 
(1980), Schumann (1989), Laakso et al. (2003) et Chate et Pranesha (2004) ont étudié le 
lessivage des particules d’aérosol nanométriques en conditions in situ. Encore une fois, ces 
résultats sont formulés à partir d’un nombre d’évènements pluvieux relativement faible. 
Les instruments utilisés sont aussi souvent limités quant à la discrétisation des mesures de 
diamètre des particules (26 classes entre 0,01 et 10 µm dans le cas de Radke et al. (1980) 
ou 23 classes entre 0,05 et 10 µm pour Schumann (1989)). 
Enfin, toutes les études réalisées jusqu’à présent ont souligné les écarts observés entre les 
coefficients de lessivage théoriques (calculés le plus souvent avec l’équation (9) et le modèle 
de Slinn pour Etot) et ceux déterminés expérimentalement. Volken et Schumann (1993) 
compare la dépendance du coefficient de lessivage selon le diamètre des particules à partir 
de leurs données avec différentes études « environnementales », ainsi qu’avec les 
coefficients de lessivage théoriques. Ces Λ théoriques sont calculés à partir des données 
d’efficacité de collecte recueillies par Flossmann (1987) et des caractéristiques des pluies 
mesurées sur leur site d’étude (figure 1-10). 
 
Figure 1-10 : Comparaison des Λ expérimentaux et théoriques (Volken et Schumann, 1993) 
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De la même manière, Laakso et al. (2003) compare les Λ pour différentes intensités 
pluviométriques avec les résultats de Volken et le modèle de Slinn (figure 1-11). 
 
Figure 1-11 : Comparaison des Λ expérimentaux et théoriques (Laakso et al., 2003) 
Dans les deux cas, les différences entre modèle et expérimentation peuvent être 
importantes, jusqu’à deux ordres de grandeur. Dans le cas des particules nanométriques, cet 
écart est cependant moins important. 
1.5. Caractérisation du lessivage dans le cadre de cette thèse 
L’état des connaissances à fait apparaitre des pistes d’études pour améliorer la 
compréhension du lessivage en conditions in situ. L’objectif de cette thèse est d’affiner la 
représentativité des coefficients de lessivage Λ déterminés dans l’environnement et 
d’enrichir la connaissance des potentiels de lessivage pour une large gamme de taille de 
particules, en particulier pour la gamme nanométrique. In fine, les corrélations entre les 
coefficients de lessivage et d’autres paramètres aisément mesurables à une grande échelle 
spatiale ou facilement récupérables auprès de réseaux météorologiques seront étudiées. 
Identifier de telles relations est un enjeu majeur car elles peuvent être utilisables dans des 
modèles numériques pour prédire ou étudier a posteriori les conséquences éventuelles sur 
l’environnement d’un accident radiologique ou industriel. 
  34
Pour répondre à ces questions, la stratégie mise en place dans le cadre de cette thèse est 
similaire aux précédentes études « environnementales ». Pour des précipitations de 
différents types (pluie, neige, grêle), l’évolution temporelle des concentrations particulaires et 
les caractéristiques de ces précipitations ont été mesurées simultanément. L’efficacité avec 
laquelle ces précipitations lessivent l’atmosphère a ainsi pu être déterminée. 
Pour appliquer cette stratégie, nous avons choisi d’utiliser une instrumentation capable de 
mesurer d’une part la granulométrie des particules d’aérosol de taille nanométrique à 
supermicronique pour un grand nombre de diamètres et d’autre part les caractéristiques des 
précipitations quelque soit le type des précipitations (solide ou liquide). Un des critères de 
choix a aussi été la résolution temporelle des mesures spectrales, afin de caractériser avec 
le plus de précision la variabilité des précipitations et l’influence de cette variabilité sur 
l’évolution temporelle des concentrations particulaires. Différents sites d’études aux 
conditions climatiques et d’empoussièrement distincts ont été instrumentés pour disposer 
d’une palette de situations précipitation/empoussièrement la plus variée possible. Ces 
mesures ont été effectuées durant plusieurs mois pour obtenir une base de données 
suffisante sur l’évolution temporelle des concentrations particulaires durant des 
précipitations. 
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CHAPITRE 2 : INSTRUMENTATION ET SITES D’ETUDES 
2.1. Mesure de la granulométrie des hydrométéores 
2.1.1. Principales méthodes de mesure 
A la fin du 19ème siècle, la méthode la plus courante pour déterminer la granulométrie des 
hydrométéores (forme condensée de l’eau atmosphérique) consistait à mesurer les impacts 
au sol des gouttes de pluie, leurs tailles étant corrélées à celles des taches formées. La 
surface utilisée pour les relevés était le plus souvent du papier absorbant (Wiesner, 1895 
d’après Robertson, 1965) ou une plaque recouverte de farine (Bentley, 1904). Certains des 
travaux basés sur cette méthode servent encore aujourd’hui de référence, les plus citées 
étant ceux de Marshall et Palmer (1948). Dans les années 1960, de nouveaux instruments, 
les disdromètres, ont été mis au point pour la mesure de la taille des gouttes de pluie ou des 
cristaux de glace. Parmi les disdromètres existant aujourd’hui, deux principaux types se 
distinguent : les disdromètres à impaction, et les disdromètres optiques. Un disdromètre à 
impaction est basé sur les propriétés mécaniques des hydrométéores. La quantité de 
mouvement résultant de l’impact des gouttes d’eau sur le capteur de l’appareil va être 
convertie en une impulsion électrique dont l’amplitude est proportionnelle à sa masse (et 
donc sa taille). Cet appareil est limité à la détection des hydrométéores liquides, les flocons 
de neige ayant une vitesse de chute (et donc une énergie cinétique) trop faible pour être 
détectés. Un disdromètre optique se base quant à lui sur l’interaction entre un faisceau 
lumineux et un hydrométéore. De part son principe de mesure, ce type d’instrument permet 
de déterminer la taille de tous les types d’hydrométéores (solide ou liquide) ainsi que leur 
vitesse de chute. 
2.1.2. Le disdromètre PARSIVEL 
2.1.2.1. Description 
Le disdromètre optique utilisé pour cette étude est un disdromètre PARSIVEL (pour PARticle 
SIze and VELocity) de la société allemande OTT. Ce modèle a été conçu à partir des 
travaux de Löffler-Mang et Joss (2000). Il consiste en un émetteur laser et un récepteur 
monté sur un support permettant la formation d’un faisceau horizontal de lumière d’une 
surface de 54 cm² et d’une épaisseur de 1 mm (figure 2-1). Ce faisceau laser est pulsé pour 
éliminer les effets de la lumière du soleil. 
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Figure 2-1 : Disdromètre laser PARSIVEL 
Son principe de mesure du diamètre et de la vitesse de chute de chaque hydrométéore est 
illustré par la figure 2-2. 
 
Figure 2-2 : Principe de mesure du disdromètre PARSIVEL (Löffler-Mang et Joss, 2000) 
Le passage d’un hydrométéore au travers du faisceau laser (figure 2-2-a) entraîne une 
diminution de l’énergie transmise. Le récepteur détecte donc des fluctuations d’énergie, qui 
sont converties en variation de tension (figure 2-2-b). Partant du principe que les 
hydrométéores mesurés sont opaques, leur taille selon l’axe horizontal va être fonction de 
l’amplitude de l’extinction du signal tandis que leur vitesse terminale de chute va dépendre 
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de la durée de cette extinction (figure 2-2-c). Le diamètre équivalent est ensuite calculé à 
partir de différents rapports d’axes (vertical/horizontal) selon la forme de l’hydrométéore. Les 
hydrométéores de diamètre inférieurs à 1 mm sont considérés comme sphériques (rapport 
d’axe = 1). Pour des diamètres compris entre 1 et 5 mm, le rapport d’axe varie linéairement 
de 1 à 0,7. Pour des hydrométéores de diamètre supérieur à 5 mm, le rapport d’axe est 
constant et d’une valeur de 0,7. Le principe de l’extraction des informations de taille et 
vitesse des hydrométéores à partir du signal mesuré est donné en détail par Battaglia et al. 
(2010). Les valeurs des autres caractéristiques des précipitations (intensité pluviométrique, 
cumul d’eau tombé, réflectivité radar) sont ensuite dérivées des mesures de taille et de 
vitesse de chute des hydrométéores. 
Les spectres diamètre/vitesse mesurés par le disdromètre PARSIVEL sont donnés sous la 
forme matrice 32*32 correspondant à 32 classes de diamètre non-équidistantes : de 0,062 à 
24,5 mm, et à 32 classes de vitesse de chute non-équidistantes : de 0,05 à 20,8 m s-1. Pour 
chaque classe, les valeurs sont assignées au centre de la classe. Les valeurs des deux 
premières classes de diamètre (0,062 et 0,187 mm) sont systématiquement nulle à cause de 
leur rapport signal sur bruit trop faible. 
Le disdromètre PARSIVEL permet de classer les précipitations en différents types (pluie, 
grésil, neige, grêle…) à partir des spectres taille/vitesse mesurés (figure 2-3). Bien que 
relativement ancien, les travaux de Gunn et Kinzer (1948) et de Locatelli et Hobbs (1974) 
servent de référence pour cette classification. 
 
Figure 2-3 : Représentation schématique de l’utilisation des spectres taille/vitesse des 
hydrométéores pour la classification du type de précipitation (Löffler-Mang et Joss, 2000) 
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Pour éviter la détection d’éclaboussures liées à l’éclatement des gouttes sur l’appareil les 
têtes émettrice et réceptrice sont couvertes de plaques micro-perforées. De plus, un système 
de chauffage par résistance empêche la formation de givre sur les surfaces d’émission et de 
détection, permettant le fonctionnement du disdromètre en période de gel. Cependant, le 
principe de mesure du PARSIVEL ne permet pas de mesurer le diamètre des gouttelettes 
qui forment les brouillards. En effet, ces gouttelettes ont une vitesse de chute très faible et 
produisent une atténuation du faisceau laser non détectable. 
2.1.2.2. Acquisition des données 
Le logiciel d’exploitation ASDO permet de régler l’intervalle de temps pour l’acquisition des 
spectres, de 10 secondes à 60 minutes. Afin de caractériser au mieux les variations 
temporelles des caractéristiques des précipitations, nous avons décidé d’utiliser une période 
d’enregistrement de 1 spectre par minute. Cette valeur semble être un bon compromis entre 
l’échelle temporelle de fluctuation des paramètres pluviométriques, notamment l’intensité, et 
la masse de données collectées à analyser par la suite. Le disdromètre est réglé pour 
acquérir l’ensemble des données brutes (spectres taille/vitesse et des paramètres dérivés) y 
compris par temps sec. Le passage au travers du faisceau laser de poussières générées par 
l’érosion éolienne des sols ou par des travaux effectués à proximité de l’appareil peut alors 
être interprété « à tort » par le disdromètre comme le passage de gouttes. Contrairement à 
une succession de plusieurs dizaines ou centaines de mesures cohérentes interprétables 
comme la signature d’une précipitation, ces « faux » signaux correspondent la plupart du 
temps à des mesures ponctuelles et irrégulières. Il est donc facile d’éliminer ces données 
pour ne prendre en compte que les données représentatives de précipitations. Ce 
paramétrage est gourmand en espace mémoire (jusqu’à 100 Mo en 3 mois selon la 
pluviométrie). Il facilite cependant le traitement informatique des données pluviométriques. A 
partir de n’importe quel PC équipé du logiciel ASDO, il est ainsi possible d’extraire de la base 
les informations voulues sur une période donnée. Ces données peuvent ensuite être 
exportées sous un format paramétrable et analysées. 
2.2. Mesure de la granulométrie des particules d’aérosol 
2.2.1. Principales méthodes de mesures 
De nombreux domaines scientifiques et techniques sont liés à l’étude des caractéristiques 
physiques et chimiques des aérosols. La grande variabilité de leurs origines (naturelles ou 
anthropogéniques) implique l’utilisation de différents moyens instrumentaux pour mesurer 
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leurs propriétés (optiques, électriques, dynamiques…). Parmi tous ces paramètres, la 
mesure de la granulométrie des particules d’aérosol est une composante essentielle. Il est 
donc nécessaire de mettre au point des instruments, basés sur différentes techniques 
instrumentales, capables de déterminer les concentrations en particules quelle que soit leur 
taille, forme ou densité. Parmi toutes les techniques existantes, celles basées sur les 
propriétés optiques, aérodynamiques ou électriques des particules d’aérosol et leur 
collection par filtration sont les plus répandues. Ces méthodes ne seront pas détaillées ici, 
mais les livres de Renoux et Boulaud (1998, chap. 5) ou de Baron et Willeke (2001, partie 2) 
le font de manière très explicite. 
2.2.2. Les granulomètres EDM et WRAS 
Dans le cadre de cette thèse, l’instrumentation utilisée pour la mesure de la granulométrie 
des particules d’aérosol atmosphérique repose sur deux types de granulomètres. Le premier 
est un granulomètre optique, tandis que le deuxième combine deux modules, optique et 
électrique. 
2.2.2.1. Principe de mesure 
• Granulomètre EDM 
Le granulomètre EDM (pour Evironmental Dust Monitor) est un appareil conçu par la société 
allemande Grimm Aerosol (figure 2-4). 
 
Figure 2-4 : Granulomètre EDM180 
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La mesure de la granulométrie des particules d’aérosol est basée sur les propriétés optiques 
des particules, plus particulièrement sur les principes de la diffusion de Mie. En effet, les 
travaux de Mie et Lorentz au début du 20e siècle ont démontré l’existence d’une forte 
interaction entre des particules sphériques et un faisceau lumineux incident, relation 
dépendante du diamètre de ces particules et de leur indice de réfraction. Ainsi, la mesure de 
l’intensité de la lumière diffusée par les particules d’aérosol atmosphérique permet de 
déterminer leur diamètre pour un indice de réfraction donné. La figure 2-5 illustre le principe 
de mesure du granulomètre EDM. 
 
Figure 2-5 : Principe de mesure du granulomètre EDM (Spielvogel et al., 2009) 
Les particules présentes dans le flux d’air échantillonné traversent un faisceau laser 
(longueur d’onde de 665 nm) et diffusent une partie de ce rayonnement. Cette fraction 
diffusée est renvoyée par un miroir placé à 90° avec un angle d’ouverture de 30° vers un 
capteur optique multicanaux à photodiode. Cette géométrie permet principalement de 
minimiser les ambigüités liées au diagramme de rayonnement inhérent à la diffusion de Mie 
(Spielvogel et al., 2009). Par ce principe, le granulomètre EDM permet de discrétiser la 
concentration volumique sur 31 classes des particules de diamètre compris entre 0,265 et 
32 µm. 
Cependant, il n’est pas possible de distinguer les particules en phase solide de celles en 
phase liquide. Pour éliminer la fraction liquide de l’aérosol, la ligne de prélèvement du 
granulomètre est équipée d’une colonne en membrane Nafion® (Resnick, 2006) qui permet 
l’assèchement du flux d’air échantillonné par échange ionique entre ce flux entrant et un flux 
d’air sec qui circule à contre-courant. Le « contre-flux » est mis en route dès que l’humidité 
relative de l’air (mesurée par une sonde PTU relié à l’appareil) dépasse 55%. De plus, ce 
système évite la perte de la fraction volatile de l’aérosol puisqu’il n’y a aucun élément 
chauffant.  
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• Le granulomètre WRAS 
Le granulomètre WRAS (pour Wide Range Aerosol Spectrometer) est aussi un instrument de 
la société Grimm Aerosol (figure 2-6). Pour la mesure respective des particules fines et ultra-
fines, cet appareil est composé de deux parties : une partie optique identique à celle de 
l’EDM et une partie associant un analyseur de mobilité électrique (DMA) à un compteur de 
noyaux de condensation (CPC). 
 
Figure 2-6 : Granulomètre WRAS 
Les particules nanométriques sont trop petites pour être mesurées directement par une 
méthode optique. Il est cependant possible d’augmenter artificiellement leur diamètre optique 
après avoir sélectionné les particules d’une certaine taille. 
La colonne DMA est basée sur la mesure de la mobilité électrique des particules d’aérosol 
pour sélectionner une taille donnée de particules. 
Le module CPC (pour Condensation Particle Counter) permet ensuite de déterminer leur 
concentration. 
C’est l’association de la colonne DMA et du module CPC qui est ensuite désigné sous le 
terme de SMPS (pour Scanning Mobility PArticle Sizer). La figure 2-7 schématise le principe 
de fonctionnement du SMPS. 
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Figure 2-7 : Principe de fonctionnement du SMPS 
Après avoir éliminé les « grosses » particules (diamètre supérieur à 0,4 µm) avec un 
impacteur inertiel, le flux de particules atmosphériques est ionisé par une source radioactive 
d’américium-241 (activité de 3,7 MBq et période de 432,7 ans) pour être mis à un équilibre 
de charges défini par la loi de Boltzmann. La mobilité des particules d’aérosol dépend du 
nombre de charges électriques qu’ils portent et plus la particule est grosse plus elle est 
potentiellement porteuse de charges. Ainsi, le changement à intervalle régulier du champ 
électrique appliqué dans la colonne DMA (Differential Mobility Analyser) permet de 
sélectionner des particules avec un diamètre particulier. Ces particules passent ensuite dans 
le CPC. Elles sont plongées dans un milieu saturé en butanol (saturateur) à 35°C avant 
d’être refroidies à 10°C dans le condenseur. Cela entraine la condensation du butanol sur les 
particules et donc l’augmentation de leur diamètre optique. Les gouttelettes ainsi formées 
sont ensuite comptées par une méthode optique identique à celle utilisée par le 
granulomètre EDM. Le module SMPS+CPC détermine ainsi la concentration volumique sur 
45 classes des particules d’un diamètre compris entre 5 et 350 nm. La ligne de prélèvement 
du granulomètre WRAS est aussi équipée d’une colonne Nafion® pour assécher le flux d’air 
échantillonné. 
2.2.2.2. Acquisition des données 
Les spectres granulométriques peuvent être mesurés par le granulomètre EDM avec une 
résolution temporelle d’une minute à une heure. Pour le disdromètre, une résolution 
temporelle d’une minute a été choisie. Afin de corréler au mieux les données 
granulométriques et les données pluviométriques, la périodicité d’un spectre toutes les 
minutes a été choisie pour les mesures faites par le granulomètre EDM. Ces données sont 
enregistrées sur une carte mémoire spécifique ou envoyées via une centrale d’acquisition 
sur un serveur web. Le module SMPS+CPC a en revanche une résolution temporelle plus 
élevée, avec au mieux une mesure toutes les cinq minutes. Les données peuvent là aussi 
être téléchargées via le serveur web ou directement de l’ordinateur connecté à l’appareil. 
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Etant donné que les résolutions temporelles des deux modules composant le WRAS sont 
différentes, leurs base de données ont été dissociées. La base de données du WRAS est 
composée des spectres « submicroniques » (entre 0,265 et 32 µm) enregistrés sur carte 
mémoire toutes les minutes, et des spectres « nanométriques » (entre 5 et 350 nm) envoyés 
sur le serveur web toutes les cinq minutes. 
2.3. Sites d’études 
Dans le cadre de cette étude, le choix des sites s’est fait selon deux critères. Le premier 
critère a été de choisir des lieux où les conditions climatiques et les niveaux 
d’empoussièrement étaient les plus représentatives à l’échelle du territoire français. Le 
second a été de choisir des emplacements où les instruments pourraient être installés durant 
une période importante (de l’ordre de plusieurs mois, voire plusieurs années). Ainsi, en cas 
d’accident nucléaire, les résultats obtenus pourront être appliqués à une majorité de 
situations. 
L’acquisition d’un grand nombre de données granulométriques au cours d’évènements 
précipitants présentant des caractéristiques différentes est une condition nécessaire à la 
représentativité de cette étude sur le lessivage. Les deux couplages 
disdromètre/granulomètre disponibles ont donc été déployés sur trois sites aux conditions 
climatologiques et d’empoussièrement distinctes durant plusieurs mois au minimum. Ces 
trois sites sont : le centre d’étude de Cadarache, le centre-ville de Gardanne et l’université 
de Grenoble (figure 2-8). Les conditions géographiques, climatiques et d’empoussièrement 
de chacun de ces sites sont décrites par la suite. 
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Grenoble
Cadarache
Gardanne
 
Figure 2-8 : Carte des sites d’études instrumentés 
2.3.1. Situation géographique 
Le granulomètre WRAS ainsi qu’un disdromètre PARSIVEL ont été déployés entre octobre 
2010 et septembre 2013 sur le centre de Cadarache (figure 2-9), situé dans une zone rurale 
à 50 km au nord-est de Marseille. Dans un premier temps ce dispositif a été installé à 
proximité du bâtiment du LERCM (+43,6982° ; +5,7501°), puis déplacé dans un espace plus 
dégagé des bâtiments (+43,7001° ; +5,7470°). 
 
Figure 2-9 : Situation géographique du site de Cadarache 
Pertuis 
Manosque 
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Il n’existe pas de station de mesure de particules (PM10) à proximité. Pour autant, les 
mesures d’empoussièrement faites sur ce site durant une étude précédente montrent un 
faible empoussièrement ambiant, avec une concentration moyenne en PM10 de l’ordre de 
10 µg m-3. Selon la typologie employée par les AASQA7, le site de Cadarache peut être 
considéré comme un site rural. Le trafic routier du centre de Cadarache et les villes de 
Manosque et Pertuis (respectivement à 15 et 18 km du centre) sont les sources principales 
de particules qui impactent ce site de mesure. 
 
Dans un premier temps, le couplage instrumental PARSIVEL/EDM a été installé de 
décembre 2010 à juin 2011 sur un site de mesures de l’AASQA Air-PACA au centre-ville de 
Gardanne (+43,4536° ; +5,4667°), à 20 km au nord de Marseille (figure 2-10). 
 
Figure 2-10 : Situation géographique du site de Gardanne 
Sur ce site (de type industriel selon la classification adoptée par Air-PACA), la concentration 
moyenne en PM10 mesurée par Air-PACA (données journalières entre janvier 2007 et 
décembre 2011) est d’environ 40 µg m-3. La variabilité des émissions des sources de 
particules à proximité du site est relativement importante, avec un coefficient de variation de 
0,5. La proximité immédiate d’une usine d’alumine (partie ocre sur la figure 2-10) et la 
                                               
 
7 Association Agréée de Surveillance de la Qualité de l’Air, créée en décembre 1996 suite à 
la Loi sur l’Air et l’Utilisation Rationnelle de l’Energie et aggréée par le Ministère de l’Ecologie 
et du Développement Durable pour la surveillance et l’étude de la pollution atmosphérique 
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proximité relative de nombreuses sources de particules (centrale thermique, cimenterie, 
autoroute avec un trafic important) impliquent que le site de Gardanne est en permanence 
impacté par de nombreuses sources locales, entrainant ainsi une variation significative du 
niveau d’empoussièrement moyen. 
 
Les conditions climatiques du site de Cadarache et de Gardanne sont relativement similaires 
(cf. 2.3.3). A partir de juin 2011, le couplage EDM / PARSIVEL a donc été déplacé dans un 
environnement différent. 
Pour son climat continental et son environnement urbain (mais sans la proximité de sources 
industrielles), le choix a été fait d’instrumenter le toit du bâtiment CERMO du Laboratoire de 
Glaciologie et de Géophysique de l’Environnement (LGGE) (+45,1939° ; +5,7627°) à 
l’université de Grenoble (figure 2-11). 
 
Figure 2-11 : Situation géographique du site de Grenoble 
Il n’y a pas de complexe industriel à proximité de ce site et l’AASQA Atmo-Rhônes-Alpes 
l’identifie comme une station urbaine. La rocade Est de Grenoble se trouve à une distance 
proche (1,5 km), ainsi qu’une zone commerciale importante. Entre janvier 2007 et décembre 
2011, la station d’Atmo-Rhônes-Alpes située au centre-ville de Saint-Martin-d’Hères à 1,4 km 
des instruments a relevé une concentration moyenne en PM10 d’environ 30 µg m-3. Là 
encore, les nombreuses sources de particules impactant le site entrainent une variabilité 
significative de ces valeurs avec un coefficient de variation d’environ 0,5. 
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2.3.2. Conditions d’empoussièrement 
Les sources d’émissions de particules qui impactent les sites d’étude sont relativement 
hétérogènes, en particulier pour le site de Gardanne avec une composante industrielle non 
identifiée sur les autres sites. Cette hétérogénéité se retrouve en partie sur les distributions 
granulométriques des trois sites (figure 2-12). 
 
Figure 2-12 : Distributions granulométriques moyennes des particules d’aérosol pour Da 
compris entre 0,265 et 40 µm 
Pour les particules d’aérosol de diamètre compris entre 0,265 et 1 µm, les distributions 
granulométriques moyennes des trois sites sont similaires. L’influence sur les trois sites du 
trafic routier qui est source de particules fines explique la similarité des distributions pour 
cette gamme de taille. Pour Da > 1 µm, les concentrations les plus importantes sont 
mesurées à Gardanne. L’influence des particules d’alumine (entre 1 et 2 µm) issues du 
procédé industriel de l’usine et des particules de bauxite (diamètre supérieur à 10 µm) issues 
des stocks de l’usine entreposés de manière semi-ouverte explique cette différence 
(communication personnelle, Noack Y.). Les concentrations de « grosses » particules 
(Da > 4µm) mesurées à Grenoble sont inférieures d’un ordre de grandeur à celles mesurées 
à Gardanne. Etant donné que le granulomètre est installé sur le toit d’un bâtiment d’une 
dizaine de mètres à Grenoble, il est normal de mesurer peu de « grosses » particules (du fait 
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de leur sédimentation rapide à proximité de leur source d’émission et du gradient vertical 
issue de la remise en suspension des particules à partir des sols). Pour Cadarache, ces 
concentrations de « grosses » particules sont sensiblement identiques à celles de Gardanne. 
Toutefois, la remise en suspension de particules issues de l’érosion éolienne est 
vraisemblablement à l’origine des particules d’aérosol de cette gamme de taille. 
2.3.3. Climat 
Le climat de Cadarache est de type méditerranéen, avec une composante continental. La 
moyenne de pluviométrie est relativement faible, avec entre les années 1999 et 2009, 
630 mm de cumul annuel en moyenne répartie sur environ 80 jours par an (source : données 
météorologiques fournies par le CEA de Cadarache). Les évènements pluvieux peuvent être 
particulièrement intenses et courts, avec des intensités pluviométriques de plusieurs dizaines 
de mm h-1 durant plusieurs minutes. Les rares chutes de neige ont lieu principalement durant 
les mois de janvier et février. 
Concernant le site de Gardanne, les données météorologiques issues de la station de 
Marseille-Marignane à environ 20 km donnent sur la période 1981-2010 une pluviométrie 
moyenne d’environ 560 mm (source : site Infoclimat). La pluviométrie de ce site est du même 
ordre que celle du site de Cadarache, mais le climat n’est pas sous l’influence d’une 
composante continentale du fait d’une plus grande proximité avec la mer Méditerranée. 
Le climat de Grenoble est de type continental, et le cumul annuel de précipitation est 
d’environ 1000 mm, sur 110 jours. Les évènements pluvieux sont généralement de faible 
intensité et relativement longs. Même si le site n’est pas en milieu montagneux, les chutes 
de neige ou les évènements neigeux et pluvieux (flocons et gouttes présents durant le même 
évènement) sont relativement fréquents. 
2.3.4. Classifications des précipitations 
L’un des objectifs de cette étude est de déterminer le potentiel de lessivage pour différents 
types de précipitations enregistrés sur des sites aux conditions climatiques différentes. A 
partir des données mesurées par le disdromètre, deux niveaux de classification peuvent être 
définis. Dans un premier temps, les précipitations sont distinguées selon la phase (solide et 
liquide) des hydrométéores qui les composent. Dans un second temps, une attention 
particulière est portée sur la variabilité des caractéristiques des pluies uniquement. Etant 
donné que l’intensité pluviométrique est régulièrement identifiée  dans la littérature comme 
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un paramètre clé, l’intérêt d’une classification faisant intervenir le profil des hyétogrammes8 
est étudié. 
2.3.4.1. Selon la phase des hydrométéores 
Le disdromètre PARSIVEL mesure toutes les minutes les spectres taille/vitesse des 
hydrométéores. A partir de ces données, il est possible de différencier les pluies, les chutes 
de neige et les évènements durant lesquels des gouttes d’eau et des flocons cohabitent. Un 
premier tri entre les évènements pluvieux et les évènements « non-pluvieux » est fait en 
utilisant la relation entre le diamètre moyen des hydrométéores et leur vitesse moyenne de 
chute (figure 2-13). 
 
Figure 2-13 : Ug en fonction de Dg pour l’ensemble des précipitations enregistrées 
sur les 3 sites 
Dans la très grande majorité des cas, la relation entre le diamètre moyen et la vitesse 
terminale de chute moyenne suit une loi puissance (représentée par la courbe noir sur la 
figure) ce qui correspond à la plupart des paramétrisations proposées dans la littérature 
(Atlas et Ulbrich, 1977 ; Kessler, 1969,…). Cependant, pour les évènements « non-
                                               
 
8 Enregistrement de l’intensité pluviométrique en fonction du temps 
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pluvieux », une relation du même genre ne peut pas être mise en évidence. Cela s’explique 
par la nature très variable (en termes de forme, de masses et de vitesse de chute) des 
flocons de neige susceptibles d’être mesurés durant des chutes de neige (Locatelli et Hobbs, 
1974). Pour déterminer les évènements durant lesquels seuls des flocons de neige sont 
mesurés de ceux pour lesquels des hydrométéores solides et liquides cohabitent, une 
analyse au cas par cas des spectres taille/vitesse des précipitations « non-pluvieuses » est 
effectuée. 
2.3.4.2. Selon la variabilité de l’intensité pluviométrique 
Pour classer les pluies enregistrées, deux critères (Ki et Ti) traduisant la variabilité de 
l’intensité pluviométrique durant un évènement pluvieux sont croisés. Ces critères sont 
définis tel que : 
 Ki est le ratio du cumul d’eau consécutif à des intensités pluvieuses supérieures ou 
égales à i mm h-1 sur le cumul total d’eau tombé (en %) (Bouvier et al., 1999) 
 Ti est le ratio de la durée durant laquelle l’intensité pluviométrique est supérieure à 
i mm h-1 sur la durée totale de l’évènement (en %) 
 
Les intensités de 8, 10 et 12 mm h-1 sont utilisées pour la valeur de i. L’intensité 
pluviométrique de 10 mm/h est celle permettant la classification la plus distincte pour 
l’ensemble des pluies enregistrées sur les trois sites d’étude selon trois classes : convective 
(CVF), stratiforme (ST) et mixte (MX). La figure 2-14 schématise les valeurs des critères K10 
et T10 ayant permis cette classification. Les valeurs caractéristiques des intensités 
pluviométriques Im et des diamètres de gouttes Dg de ces trois classes de pluies sont 
données dans le tableau 2-1 (moyenne géométrique et coefficient de variation cv associé). 
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Figure 2-14 : Classification des pluies selon le profil des hyétogrammes 
Tableau 2-1 : Valeurs caractéristiques de chaque classe de pluie 
Classe de pluie Im (mm h-1) cv Dg (mm) cv 
Convective - CVF 11,9 0,5 1,16 0,11 
Mixte - MX 3,1 0,6 0,97 0,18 
Stratiforme - ST 0,6 1,0 0,78 0,21 
 
Malgré une variabilité significative des valeurs de Im, chaque classe de pluie est caractérisée 
par une intensité pluviométrique moyenne spécifique. Les valeurs moyennes de Dg sont 
aussi distinctes et la variabilité associée à ces moyennes est faible. La classification des 
pluies établie ici à partir des profils des hyétogrammes est considérée comme bien adaptée 
pour distinguer trois classes de pluies couramment mesurées dans des environnements 
continental et méditerranéen. 
Le tableau 2-2 donne la répartition des précipitations selon les deux niveaux de classification 
(phase des hydrométéores et profils des hyétogrammes) définis dans cette section. 
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Tableau 2-2 : Nombre de précipitations selon leur type pour chaque site 
Site 
Pluie 
Neige 
Pluie et neige 
mêlée 
Total 
Type ST Type MX Type CVF 
Cadarache 206 (69,6%) 74 (25%) 9 (3%) 4 (1,4%) 3 (1%) 296 
Gardanne 52 (78,8%) 12 (18,2%) 2 (3%) 0 0 66 
Grenoble 393 (78,9%) 59 (11,9%) 6 (1,2%) 16 (3,2%) 24 (4,8%) 498 
 
Pour les trois sites, les pluies stratiformes représentent une très grande partie des 
évènements enregistrés (70 à 80%) et les pluies convectives sont largement minoritaires 
(moins de 5%). Les pluies mixtes sont enregistrées plus fréquemment en milieu 
méditerranéen (Cadarache et Gardanne) qu’en milieu continental (Grenoble). Les chutes de 
neige sont aussi bien plus récurrentes sur Grenoble, ainsi que les évènements mêlant pluie 
et neige. 
2.4. Conclusions 
Les trois sites que nous avons choisis d’instrumenter ne sont pas fondamentalement 
différents en termes de climatologie et d’empoussièrement ambiant. Cependant, l’influence 
de certaines composantes uniquement présentes sur certains sites (évènement pluvieux 
violent sur Cadarache, pollution industrielle à Gardanne ou chutes de neige fréquentes à 
Grenoble par exemple) sur les potentiels de lessivage efficients est intéressante à étudier. 
De plus, les instruments utilisés dans cette étude présentent deux intérêts particuliers : leur 
résolution temporelle élevée et leur large gamme de mesure. Leur utilisation doit permettre 
de déterminer les potentiels de lessivage pour une large gamme de taille de particules 
d’aérosol et pour une large diversité de situations pluviométriques. Le tableau 2-3 résume les 
différentes caractéristiques des trois sites d’études. 
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Tableau 2-3: Caractéristiques des sites d’études 
Site Période de déploiement 
Type 
station Climat 
Gamme de taille 
mesurée (nm) 
Cadarache 10/2010 -> 02/2013 Rurale 
Méditerranéen sous 
influence 
continentale 
5 – 32.103 
Gardanne 12/2010 -> 06/2011 Industrielle Méditerranéen 265 – 32.103 
Grenoble 06/2011 -> 02/2013 Urbaine Continental 265 – 32.103 
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CHAPITRE 3 : CARACTERISATION DU LESSIVAGE PAR 
UNE APPROCHE « MACROSCOPIQUE » 
Dans cette section, le lessivage est étudié en s’inspirant des précédentes études 
expérimentales du processus et en considérant chaque évènement pluvieux dans sa 
globalité. 
3.1. Détermination expérimentale du coefficient de lessivage 
La recherche bibliographique a montré que la plupart des études in situ sur le lessivage 
déterminent les valeurs du coefficient Λ sans prendre en compte l’expression de l’efficacité 
de collecte des gouttes Etot. Sur cette base, pour chaque évènement, le coefficient de 
lessivage est calculé par l’équation (18) pour chaque diamètre de particules d’aérosol Da 
mesuré. La période de temps est la durée totale de l’évènement considéré (noté Tmacro) et les 
concentrations ci et cf sont les concentrations respectivement initiale et finale en aérosol, soit 
respectivement juste avant et juste après la précipitation considérée. Par la suite, cette 
approche sera qualifiée de « macroscopique » puisque les coefficients ainsi déterminés 
caractérisent l’effet global des précipitations sur les concentrations de particules en fonction 
de leurs diamètres. Ces coefficients sont désignés par Λmacro et sont donc calculés tel que : 
 

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Durant cette étude, le nombre total d’évènements pluvieux pour lesquels ces coefficients ont 
été calculés est de 223 pour Cadarache (entre octobre 2010 et février 2013), 66 pour 
Gardanne (entre décembre 2010 et juin 2011) et 448 pour Grenoble (entre septembre 2011 
et février 2013). 
3.2. Caractéristiques météorologiques des évènements 
Les histogrammes de la durée Tmacro, de l’intensité moyenne Imacro, de la vitesse moyenne du 
vent U et du coefficient de variation9 cvU de cette vitesse, associés à ces évènements 
                                               
 
9 Rapport entre l’écart-type et la moyenne 
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pluvieux sont représentées sur la figure 3-1. Les valeurs des moyennes géométriques µg et 
des médianes M correspondant à ces distributions sont rassemblées dans le tableau 3-1. 
 
Figure 3-1 : Caractéristiques météorologiques moyennes des évènements pluvieux pour les 
trois sites d’étude 
La distribution des intensités pluviométriques moyennes (figure 3-1-a) ne permet pas de 
distinguer des différences notables entre les trois sites. Les évènements enregistrés 
d’intensités inférieures à 1 mm h-1 représentent une proportion importante, avec 
respectivement 46%, 55% et 59% des pluies de Cadarache, Gardanne et Grenoble. Pour les 
intensités inférieures à 5 mm h-1, cette proportion passe à plus de 90%. Cadarache se 
distingue toutefois par 5 évènements violents (intensité supérieure à 15 mm h-1), pluies qui 
n’ont pas été enregistrées sur Grenoble. Concernant Gardanne, les instruments ont été 
déplacés avant la période estivale durant laquelle ces évènements violents sont le plus 
souvent observés. 
Les distributions des durées moyennes des pluies (figure 3-1-b) sont globalement similaires 
entre les trois sites. Les évènements enregistrés ont en majorité une durée inférieure à 2 h, 
dans 57% des cas pour Cadarache et Gardanne et 67% pour Grenoble. Pour des durées 
inférieures à 5 h, la proportion est d’environ 90% pour les trois sites. Cinq évènements 
particulièrement longs de plus de 20 h ont été enregistrés sur Grenoble, dont un évènement 
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de presque 42 h de pluie continue. Pour Cadarache et Gardanne, la durée maximale est 
d’environ 18 h. 
Les différences observées sur la distribution des vitesses de vent (figure 3-1-c) mesurées à 
Cadarache et Grenoble s’expliquent par les différentes conditions dans lesquelles sont faites 
les mesures. Pour Cadarache, un anémomètre ultrasonique est placé à une altitude de 
100 m sur un mât météo, tandis que pour Grenoble, un capteur de vent à ultrason est installé 
à une altitude d’environ 20 m sur le toit du bâtiment du CERMO. Du fait de l’altitude de 
mesure plus basse qu’à Cadarache, les vitesses de vent sont plus faibles à Grenoble. Dans 
la plupart des cas, les vitesses de vent enregistrées durant les pluies peuvent être 
considérées comme faible, avec sur Cadarache 57% des pluies associées à un vent moyen 
inférieur à 5 m s-1, et sur Grenoble 55% des pluies dont les vents associés sont inférieurs à 
1 m s-1. Pour des valeurs limites de 10 et 3 m s-1, ces pourcentages sont respectivement de 
83% et 98%. 
Les différences liées à l’altitude de mesure se retrouvent aussi sur les valeurs de coefficients 
de variation cvU de la vitesse du vent (figure 3-1-d). Les variations significatives de vitesse de 
vents sur Grenoble sont fréquentes, avec 60% des évènements avec cvU ≥ 0,6 (mode de la 
distribution). A l’inverse, sur Cadarache le vent mesuré est en général relativement constant 
en vitesse avec 69% des évènements où cvU ≤ 0.4 (mode de la distribution). 
Cette analyse succincte des paramètres météorologiques des évènements pluvieux 
enregistrés ne permet pas de mettre en évidence une typologie des conditions 
météorologiques associée aux pluies enregistrées sur les trois sites. 
Tableau 3-1 : Valeurs moyennes et médianes des caractéristiques météorologiques 
  Cadarache Gardanne Grenoble 
Imacro (mm h-1) 
µg 1,2 0,9 0,7 
M 1,1 0,8 0,8 
Tmacro (h) 
µg 1,5 1,7 1,4 
M 1,6 1,8 1,2 
U (m s-1) 
µg 4,1 n.d. 0,9 
M 4,1 n.d. 0,9 
cvU 
µg 0,3 n.d. 0,6 
M 0,3 n.d. 0,6 
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3.3. Résultats bruts 
Les coefficients Λmacro sont dans un premier temps analysés sans aucun critère de sélection. 
Cela revient à considérer que le lessivage est le seul processus agissant de manière 
significative sur la dynamique des particules d’aérosol atmosphérique par temps de pluie. 
La figure 3-2 représente pour chacun des trois sites les histogrammes des valeurs de Λmacro 
calculés pour les particules de diamètre compris entre 0,265 et 40 µm. Sur cette figure sont 
aussi indiquées les valeurs moyennes et médianes de ces distributions, ainsi que la valeur 
Λmacro = 0 (trait tireté rouge). 
 
Figure 3-2 : Distribution des coefficients de lessivage Λmacro pour Da compris 
entre 0,265 et 40 µm 
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Les trois distributions sont unimodales avec un mode relativement proche de 0. L’étendue 
des valeurs est de plusieurs ordres de grandeur, aussi bien en négatif qu’en positif. Pour 
Cadarache et Grenoble, les valeurs moyennes et médianes sont respectivement différentes 
d’un facteur d’environ 3 et 20. Pour Gardanne ces deux valeurs sont négatives. Cela indique 
que sur ces sites des processus « concurrents » semblent influencer de manière significative 
la dynamique des particules d’aérosol durant la pluie. Leurs effets entrainent dans presque la 
moitié des cas une augmentation des concentrations particulaires entre le début et la fin de 
l’évènement (cf > ci) et donc un coefficient de lessivage Λmacro négatif. 
Pour confirmer l’influence de ces processus « concurrents » sur la distribution des 
coefficients Λmacro, l’équation (20) est utilisée pour calculer des coefficients Λ pour des 
périodes de temps sec. La figure 3-3 représente l’histogramme de ces valeurs, ainsi que les 
valeurs moyenne et médiane de la distribution. 
 
Figure 3-3 : Influence des processus « concurrents » sur la dynamique des particules 
d’aérosol par temps sec 
Ici, le mode de la distribution et les valeurs moyennes et médianes sont négatifs. Sur la 
gamme [0,265 - 40] µm, les processus « concurrents » ont donc bien pour effet de minimiser 
les coefficients de lessivage Λmacro calculés durant des évènements précipitants. 
Pour les trois sites, les particules dont le diamètre optique est inférieur à 1 µm représentent 
plus de 99% du nombre total de particules mesurées. Pour avoir des informations sur le 
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lessivage des particules de taille supérieures à 1 µm, la relation entre le coefficient Λmacro et 
le diamètre Da des particules est étudiée (figure 3-4). 
 
Figure 3-4 : Valeurs moyennes de Λmacro en fonction du diamètre Da des particules d’aérosol 
Entre 0,265 et 10 µm, la variabilité des valeurs de Λmacro diffèrent selon les sites. Pour 
Cadarache et Grenoble, les valeurs de Λmacro diminuent avec le diamètre pour des valeurs de 
Da comprises entre 0,265 et 3 µm. Sur cette gamme de taille, les coefficients Λmacro passent 
d’une valeur positive à une valeur négative. Dans le cas de Gardanne, les valeurs 
augmentent avec le diamètre, de négatives à positives. 
Pour les trois sites, les valeurs de Λmacro sont comprises : 
 pour Cadarache entre -3,6.10-5 et 2,0.10-4 s-1 pour Da Є [0,265 - 8] µm 
 pour Gardanne entre -8,7.10-6 et 4,1.10-3 s-1 pour Da Є [0,265 - 9,25] µm 
 pour Grenoble entre -1,0.10-5 et 3,1.10-4 s-1 pour Da Є [0,265 - 11,25] µm 
 
Sur la figure sont indiqués les diamètres au-delà desquels les valeurs de Λmacro sont très 
variables pour des valeurs successives de Da (zones rouges du plus clair au plus sombre 
respectivement pour Cadarache, Gardanne et Grenoble). Le peu de données exploitables 
pour ces diamètres explique cette variabilité importante. En effet, même si les granulomètres 
de type OPC mesurent les concentrations particulaires jusqu’à plusieurs dizaines de 
microns, en conditions in situ, au-delà de 10 µm, il existe très peu de particules 
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supermicroniques dans l’atmosphère (quelques particules par litres d’air). Cela n’est pas très 
surprenant car les particules d’aérosol du mode grossier (Da ≈ 10 µm) se déposent par 
sédimentation proche de leurs sources d’émission du fait de leur vitesse de dépôt 
significative (quelques mm par secondes). Dans la plupart des cas les quantités ci associées 
à ces classes sont soient nulles en début de précipitation soient présentes en début de pluie 
mais elles disparaissent rapidement de l’atmosphère et ne sont plus mesurables en fin 
d’évènement (cf = 0). Dans ces deux cas, le calcul de Λmacro est caduc. Les quelques 
évènements pour lesquels un coefficient de lessivage a pu être calculé ne constituent pas un 
échantillon suffisant pour garantir une représentativité statistique. Pour la suite, les valeurs 
maximales de Da utilisables pour Cadarache, Gardanne et Grenoble sont respectivement 
fixées à 8, 9,25 et 11,25 µm. 
Comme le montrent les figure 3-2 et figure 3-4, cette approche « macroscopique » ne donne 
pas de bons résultats si l’on considère l’ensemble des coefficients Λmacro. En effet, dans cette 
étude, d’autres processus intervenant simultanément ont un impact significatif voire 
prépondérant sur l’évolution temporelle des concentrations particulaires par temps humide. 
Une fois ces processus identifiés, il faudra déterminer comment il est possible de ne 
considérer que les coefficients Λmacro représentant uniquement l’effet du lessivage. 
3.4. Lessivage et autres processus atmosphériques influençant la 
concentration d’aérosol 
3.4.1. Différentes situations possibles 
En laboratoire, il est possible de simuler expérimentalement le processus de lessivage des 
particules d’aérosol en minimisant l’impact des autres processus qui seraient susceptibles 
d’en modifier la concentration. Dans l’atmosphère, en milieu naturel ouvert, ceci n’est pas 
possible et d’autres processus viennent perturber la mesure. 
Ces processus, qu’on a qualifié de « concurrents » sont illustrés sur la figure suivante. 
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Figure 3-5 : Représentation schématique des biais influençant le potentiel de lessivage 
3.4.2. Impact des processus « concurrents » 
3.4.2.1. Advection des masses d’air 
Le premier processus à considérer en milieu ouvert est l’advection des masses d’air. Suivant 
que la concentration en particules d’aérosol est plus grande ou plus faible en amont du site 
de mesure que sur le site lui-même, l’advection produira un artefact qui apparaitra dans 
l’analyse comme un terme source ou puits. La vitesse d’advection peut être mesurée par la 
force du vent mais les concentrations en amont sont plus difficiles à quantifier dans la 
mesure où elles ne sont pas stationnaires. Des termes sources, en particulier la pollution 
anthropique, peuvent augmenter ces concentrations et, inversement, une pluie affectant 
l’amont du site de mesure peut les réduire de manière indicative, sans que la pluie ait été 
détectée sur les sites de mesures qui concerne cette étude. 
L’advection peut aussi affecter la population d’aérosol dans le plan vertical. En effet, Quérel 
(2012) a montré par l’étude d’un évènement modélisé que dans le cas de pluies convectives 
très intenses, les effets dynamiques de l’atmosphère devaient être pris en considération en 
tant que « puits ». En effet, les mécanismes de subsidence entrainent vers la surface des 
masses d’air moins chargée en particules en provenance des hautes couches de 
l’atmosphère. On peut cependant noter que la situation étudiée est relativement extrême 
(intensité pluviométrique moyenne de 80 mm h-1). Même dans ce cas, le lessivage reste le 
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mécanisme prédominant si l’on considère que les particules d’aérosol potentiellement 
lessivés sont concentrés dans les basses couches atmosphériques. 
Ce type de pluie n’ayant jamais été rencontré durant notre étude, les effets de la subsidence 
sont négligés pour l’ensemble de nos données. 
3.4.2.2. La turbulence atmosphérique 
En affectant l’efficacité de collecte par impaction Eimp entre les hydrométéores et les 
particules d’aérosol, la turbulence est aussi un phénomène susceptible de modifier la valeur 
des coefficients de lessivage Λ. Vohl et al. (2001) ont simulé différentes situations de 
turbulence, représentatives de conditions réelles au sens in situ. Ils ont mesuré l’efficacité de 
collecte de plusieurs tailles de goutte et comparé ces données aux efficacités de collecte 
mesurées dans des conditions laminaires. Leur étude n’a pas mis en évidence de 
changement notable dans l’efficacité de collecte par impaction entre des conditions 
laminaires et turbulentes.  
3.4.2.3. Processus d’évolution de l’aérosol 
Les processus qui gouvernent la dynamique de l’aérosol en milieu fermé sont la nucléation, 
la condensation, la coagulation. La nucléation homogène désigne le processus de formation 
de nouvelles particules d’aérosol à partir des gaz. Par conséquent, la nucléation homogène 
augmente la concentration relative des particules les plus petites. La nucléation hétérogène 
transforme des particules déjà formées et elle modifie la distribution dimensionnelle de 
l’aérosol n(Da). La condensation désigne la croissance réversible des particules d’aérosol en 
phase gazeuse sursaturée. Les processus de nucléation sont des processus lents à l’échelle 
des évènements pluvieux, sauf pour la nucléation homogène dans certaines situations, mais 
elle n’affecte que la concentration des particules les plus fines. La coagulation désigne le 
processus d’agglomération des particules entre elles. La concentration de petites particules 
diminue donc au profit d’un nombre réduit de particules plus grosses. La cinétique de ce 
processus dépend principalement de la concentration des particules d’aérosol. Pour un 
aérosol monodispersé de concentration c = 104 # cm-3 (ordre de grandeur pour une 
atmosphère semi-urbaine), le temps au bout duquel c a diminué de moitié est de l’ordre de 
plusieurs dizaines d’heures (55 heures d’après le tableau 3.13 dans Renoux et Boulaud, 
1998). Ainsi, même si l’aérosol dans l’environnement est polydispersé, on peut considérer 
que la cinétique de la coagulation est plus lente que celle du lessivage (de l’ordre de 
quelques minutes à quelques heures). 
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Selon l’humidité relative dans l’air, la vapeur d’eau s’adsorbe à la surface des particules 
d’aérosol hygroscopiques et augmente leur diamètre apparent. Ce phénomène est qualifié 
de croissance hygroscopique. Ainsi, le nombre de petites particules va diminuer tandis que 
le nombre de grosses augmenter. La distribution des coefficients Λ en fonction du diamètre 
des particules Da est donc altérée. 
Les granulomètres EDM180 et WRAS étant équipés de colonne Nafion® pour assécher le 
volume d’air échantillonné, ce phénomène est considéré comme négligeable dans cette 
étude. 
3.4.2.4. Sources d’émissions de particules 
Les sources anthropiques de particules sont des processus « concurrents » notables pour 
notre étude qui se situe en milieu urbain et/ou industriel, ou dans des zones où le trafic 
automobile est important et très variable. En émettant des particules dans l’atmosphère à 
proximité du site, ces « sources » vont recharger le volume d’air échantillonné durant les 
précipitations. Les coefficients de lessivage calculés à partir de données marquées par l’effet 
de ces sources seront sous-estimés par rapport à la valeur réellement imputable à l’effet du 
lessivage. Même si ces sources sont éloignés du site, elles peuvent impacter les mesures 
durant des précipitations par advection. 
Le bruit de mesure apporté par les sources locales d’aérosol peut aussi être vu comme une 
limite à la détection des faibles valeurs de concentration en fin d’évènement. En effet, la forte 
concentration en début d’évènement décroit sous l’effet des précipitations de façon 
exponentielle. En fin d’évènement, la vraie valeur induite par l’action du lessivage peut être 
plus faible que le bruit introduit par les sources locales. La concentration mesurée ne 
diminuera donc pas au-dessous d’un certain seuil résultant de l’équilibre entre la quantité de 
matière injectée dans l’atmosphère par les sources locales et la quantité lessivée par les 
précipitations. Dans le cas des fortes intensités de pluie, les concentrations de particules 
vont donc tendre vers une valeur seuil (figure 3-6-a). Dans le cas d’une pluie d’intensité plus 
variable (figure 3-6-b), les phases de diminution des concentrations particulaires jusqu’à 
cette valeur seuil vont alterner avec des phases d’augmentation jusqu’à une concentration 
pour laquelle le lessivage va redevenir le processus dominant. Globalement, les sources 
locales conduiront à une sous-estimation du coefficient de lessivage. 
  66
 
Figure 3-6 : Tendance de la concentration en particules vers une valeur seuil (site de 
Cadarache) 
Ces valeurs seuils sont de l’ordre de 10% des concentrations moyennes sur les sites pour Da 
supérieur à 0,265 µm, soit respectivement 1.104 et 3.104 et 2.104 # L-1 pour Cadarache, 
Gardanne et Grenoble. 
Les évènements pour lesquels la concentration initiale ci en début de précipitation est faible 
sont donc bien plus sujets à des biais par l’effet des émissions locales que les évènements 
pour lesquels la valeur initiale ci est importante. 
3.4.2.5. Discussion 
Au regard de la durée des évènements pluvieux, les processus d’évolution de la population 
d’aérosol peuvent être négligés parce que plus lents. En revanche, l’advection des masses 
d’air et la présence de sources anthropiques d’aérosol sur et à proximité du site de mesure 
restent des obstacles majeurs à la détermination précise du coefficient de lessivage. Il en 
résulte une distribution spatiale hétérogène des concentrations d’aérosol et, par conséquent, 
un impact significatif des processus d’advection sur la détermination des concentrations 
initiales et finales. De plus, l’apport variable durant la journée des diverses sources locales 
constitue une limite à la détection de valeurs faibles en fin d’évènement qui conduit à une 
sous-estimation du coefficient de lessivage. 
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3.4.3. Sélection des données 
3.4.3.1. Méthode de filtrage des résultats bruts 
Les mesures faites durant des précipitations représentent donc la résultante de tous les 
processus qui impactent les concentrations particulaires par temps humide. Ainsi, le 
coefficient de lessivage Λtot calculé à partir de ces mesures est la somme de deux termes : 
 macroparatot Λ+Λ=Λ  (21) 
Avec : 
• Λconc, le coefficient traduisant les variations de la concentration particulaire induite par 
les phénomènes « concurrents » 
• Λmacro, le coefficient de lessivage traduisant uniquement l’effet du lessivage sur les 
concentrations en particules d’aérosol (Λmacro > 0) 
 
Pour estimer la valeur de Λmacro, deux méthodes sont possibles : 
• quantifier le coefficient Λmacro en calculant le coefficient Λconc pour soustraire cette 
valeur au coefficient Λtot déterminé par les mesures 
• qualifier le coefficient Λmacro par rapport au coefficient Λconc pour déterminer dans 
quelles situations Λmacro >> Λconc 
3.4.3.2. Quantification de Λmacro 
La méthode la plus pertinente pour quantifier la contribution des sources locales ou de 
l’advection durant les précipitations est l’utilisation d’un modèle numérique. Déterminer le 
terme Λpara en utilisant un modèle revient à résoudre en 4D les équations d’advection-
diffusion-réaction qui définissent l’évolution de la concentration ci d’une espèce Xi, tel que 
(Sportisse, 2008, p. 267) : 
 ),()),,(,()()),(( txSttxTccKdivctxUdiv
t
c
iiimoleci
i ++∇=+
∂
∂ η  (22) 
Où x et t désignent les coordonnées d’espace et de temps, et c le vecteur des 
concentrations. 
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Pour résoudre cette équation, différents types de données sont donc nécessaires : 
 Les données météorologiques, avec le champ de vent U(x,t) et de température T(x,t), 
et la matrice de diffusion moléculaire Kmolec, 
 Les données d’émissions, avec le terme source Si(x,t) pour l’espèce Xi, 
 ηi, le taux de production chimique de l’espèce Xi en phase gazeuse. 
 
Pour utiliser un modèle numérique à maille fine tel que AROME, il est nécessaire de 
constituer les bases de données d’initialisation et d’interfaces (source et puits d’aérosol) à 
une résolution aussi fine que le modèle (2,5 km). 
Concernant les données météorologiques, la distance entre les sites instrumentés et les 
stations météorologiques de Météo-France les plus proches est relativement grande 
(respectivement 5 et 7 km pour Gardanne et Grenoble). De plus, la fréquence temporelle des 
données fournies par ces stations est au minimum horaire, ce qui n’est pas suffisant pour 
évaluer correctement les phénomènes d’advection durant les précipitations qui durent moins 
d’une heure dans 30% des cas (figure 3-1). Le granulomètre EDM180 installé à Grenoble est 
toutefois équipé d’une station météorologique compacte de la marque Lufft (modèle WS-
U600). La hauteur à laquelle est installée cette station (2 m au-dessus du toit) n’est pas 
suffisante pour garantir des données exemptes de biais liés à la présence du bâtiment. Ces 
données ne seront utilisées que d’un point de vue qualitatif. Le site de Cadarache est le seul 
pour lequel des données météorologiques sont disponibles (fournies par le CEA) à environ 
500 m des instruments de mesure, à une altitude de 100 m et à une fréquence temporelle de 
10 minutes. 
Pour ce qui est des données d’émissions, il est possible de recenser les sources locales à 
proximité des sites d’études en utilisant les informations fournies par le registre européen 
des rejets et transferts de polluants (http://prtr.ec.europa.eu), les AASQA ou même en 
étudiant les données des granulomètres par temps sec. Pour le site de Grenoble, une 
augmentation importante et récurrente des concentrations particulaires est clairement 
identifiable le samedi en fin de journée (illustré au travers de deux chroniques sur la figure 
3-7-b), périodes durant lesquelles les centres commerciaux proches du campus universitaire 
sont très fréquentés. Des pics de concentrations coïncident aussi avec les périodes de 
départ et de retour de week-end (figure 3-7-a et c), les vendredis et dimanches en fin de 
journée, ce qui est cohérent compte tenu de la proximité du bâtiment CERMO avec la rocade 
sud de l’agglomération grenobloise. Cela permet de mettre clairement en évidence 
l’influence du trafic routier. 
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Figure 3-7 : Impact du trafic routier sur les concentrations particulaires (site de Grenoble) 
Même s’il est possible d’identifier les périodes durant lesquelles les émissions sont 
importantes, les quantités de particules émises dans l’atmosphère durant ces périodes ne 
sont pas connues. 
A partir des données dont nous disposons, quantifier l’influence des processus 
« concurrents » n’est pas la meilleure solution pour extraire les potentiels de lessivage des 
mesures faites sur les trois sites durant les précipitations. 
3.4.3.3. Estimation qualitative de Λmacro 
3.4.3.3.1. Critère de sélection des évènements 
Les ressources nécessaires pour quantifier le terme Λconc n’étant pas disponibles, nous 
avons choisi d’estimer qualitativement le terme Λmacro en ne sélectionnant que les 
évènements où le lessivage pouvait être considéré comme le phénomène prédominant sur la 
base des évènements répondant à des critères de sélection. 
• Analyse en composantes principales 
Dans un premier temps, une analyse en composantes principales (ACP) a été effectuée. 
L’ACP est un outil de statistique multivariée qui sert à décrire des tableaux « individus-
variables quantitatives » de grande dimension. Le but est d’expliquer et de condenser 
a b c 
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l’essentiel de l’information contenue dans ces tableaux en étudiant les corrélations 
éventuelles entre les variables. Cet outil semble adapté à notre problématique puisque le but 
est de savoir si la variabilité des coefficients Λmacro peut être expliquée par des liens avec 
certaines variables. Ces variables sont caractéristiques des « sources », des « puits » ou 
des précipitations (en tant que vecteur du lessivage). A partir de l’inventaire des 
phénomènes « concurrents » fait précédemment, les variables choisies sont : 
 L’intensité moyenne Imacro des précipitations. 
 La concentration en début de précipitations ci. 
 La vitesse moyenne du vent U durant les précipitations et le coefficient de variation 
cvU associé. 
 La direction moyenne du vent D durant les précipitations et le coefficient de variation 
cvD associé. 
 
L’ACP est faite séparément sur les données de Cadarache et Grenoble, mais pas sur les 
données de Gardanne car les paramètres météorologiques n’ont pas été mesurés sur ce 
site. Pour faciliter l’interprétation, l’ACP est appliquée à six différentes gammes de tailles de 
particules. L’ACP est centrée et réduite car les variables choisies sont dans des unités et des 
ordres de grandeur différents. Pour le choix du nombre d’axes, le critère de Kaiser est utilisé. 
Ce critère consiste à ne choisir que les axes dont la valeur propre est supérieure à 1. Ainsi, 
seuls les trois premiers axes sont retenus, à l’exception d’un seul cas où deux axes sont 
retenus. Les cercles de corrélation pour différentes gammes de diamètre de particules 
d’aérosol (figure 3-8) donnent des indications quant aux liaisons entre les variables retenues 
pour cette analyse et le coefficient de lessivage Λmacro. 
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Figure 3-8 : Cercle des corrélations pour l’ACP appliquée aux données de Cadarache et 
Grenoble 
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Un lien entre la variable Λmacro et l’intensité pluviométrique Imacro est constaté pour les 
gammes « ]0,265 - 0,5] », « ]2,5 - 5] » et « > 10 » µm dans le cas de Cadarache, et 
« ]0,265 - 0,5] », « ]5 - 10] » et « > 10 » µm pour Grenoble. Même quand ce lien est identifié 
les points-variables sont relativement éloignés du cercle, ce qui indique que ces points ne 
sont pas bien représentés par le plan factoriel composé des axes factoriels 1 et 2 Cette 
observation est aussi valable dans le cas où le plan factoriel est composé des axes 1 et 3 ou 
des axes 2 et 3. 
Les ACP appliquées sur les différentes gammes de tailles ne permettent donc pas de 
retrouver des relations claires entre le coefficient de lessivage et les différentes variables 
identifiées comme pouvant expliquer la variabilité des valeurs de Λmacro. Ce manque 
d’information est illustré sur la figure 3-9. En effet, l’inertie portée par les trois premiers axes 
retenus est dans tous les cas d’environ 65%, ce qui est relativement faible. Les résultats des 
différentes ACP n’expliquent donc qu’une partie limitée de l’information contenue dans la 
base de données. 
 
Figure 3-9 : Inertie expliquée par chacun des axes factoriels pour différentes gammes de 
taille de particules 
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Dans le cas de cette étude, l’ACP n’est pas un outil permettant de déterminer quels critères 
utiliser pour ne garder que les pluies qui sont le moins biaisées par l’influence des 
phénomènes « concurrents ». 
Pour pouvoir néanmoins faire le choix de ces critères, l’influence de chacun des paramètres 
considérés individuellement sur les valeurs de Λmacro est étudiée (figure 3-10 à figure 3-12). 
• Influence de l’intensité pluviométrique Imacro 
Pour Gardanne, la courbe Λmacro = f(Da) correspondant à l’ensemble des évènements diffère 
peu de la courbe pour laquelle l’intensité moyenne est inférieure à 1 mm h-1 (courbe verte) et 
de la courbe pour laquelle l’intensité est comprise entre 1 et 5 mm h-1 (courbe bleue claire). 
Par contre, les coefficients Λmacro des évènements pour lesquels Imacro > 5 mm h-1 sont 
supérieurs d’un facteur 5 à 38. La représentativité de cette différence est à prendre avec 
précaution au vu du faible nombre d’évènements (trois pluies) où l’intensité pluviométrique 
moyenne est supérieure à 5 mm h-1. 
Pour Cadarache et Grenoble, il n’y a pas non plus de différence notable entre les coefficients 
Λmacro pour les classes d’intensités « ≤ 1 mm h-1 » et « ]1 - 5] mm h-1 » d’une part et 
l’ensemble des valeurs d’autre part. Pour des évènements plus intenses, la courbe 
Λmacro = f(Da) passe par un minimum autour de 1 µm. Cette zone correspond au « Greenfield 
gap », zone du minimum d’efficacité de collecte des particules par les gouttes de pluies 
identifiée dans la plupart des études sur le lessivage qu’elles soient en conditions in situ ou 
en laboratoire. Entre 0,5 et 2-3 µm, les valeurs de Λmacro sont négatives et donc inutilisables 
(figure 3-10). 
Utiliser l’intensité pluviométrique moyenne durant l’évènement pour sélectionner les cas où 
les phénomènes « concurrents » peuvent être négligés n’est donc pas satisfaisant. 
  74
 
Figure 3-10 : Influence de l’intensité pluviométrique Imacro sur les valeurs de Λmacro 
• Influence de la concentration initiale ci 
Les valeurs de ci utilisées pour différencier les évènements correspondent respectivement à 
10 et 50% de la concentration moyenne par temps sec sur chacun des sites d’études. 
Concernant l’influence de la valeur de la concentration initiale sur les valeurs de Λmacro, dans 
le cas des trois sites, ce critère n’est pas suffisamment discriminant pour être utile à la 
sélection d’évènements non biaisés (figure 3-11). 
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Figure 3-11 : Influence de la concentration initiale ci sur les valeurs de Λmacro 
• Influence de la vitesse du vent U 
Les valeurs de Λmacro augmentent avec la vitesse du vent. L’advection a donc globalement un 
effet de « puits » en tant que phénomène « concurrent ». Cependant, cela n’exclue pas le 
rôle de « source » que ce phénomène peut avoir dans certains cas particuliers. Ces résultats 
montrent aussi que sélectionner les évènements où le vent est faible ne permet pas de 
négliger le rôle des phénomènes « concurrents ». Au contraire, les valeurs de Λmacro sont 
encore plus faibles que dans le cas où aucun critère de sélection n’est pris en compte (figure 
3-12). 
A partir des mesures faites sur Cadarache et Grenoble, il n’est pas pertinent de sélectionner 
les évènements en fonction du vent moyen. 
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Figure 3-12 : Influence de la vitesse du vent U sur les valeurs de Λmacro 
Utiliser des critères de sélection pour ne garder que les évènements où les phénomènes 
« concurrents » peuvent être considérés comme négligeables n’est pas satisfaisant. Des 
critères qui a priori auraient pu permettre d’éliminer les évènements pour lesquels le 
lessivage est un processus secondaire ne sont en réalité pas suffisamment discriminants. En 
particulier, il n’est pas possible de sélectionner les précipitations selon la vitesse du vent 
pour éliminer les effets de l’advection ou de considérer des évènements où la concentration 
initiale est forte pour minimiser les effets des sources locales. Les conditions in situ dans 
lesquelles sont effectuées les mesures sont beaucoup trop variables pour pouvoir appliquer 
des critères universels à l’ensemble des données. 
3.4.3.3.2. Convergence des coefficients Λ 
Les résultats précédents montrent que la grande variabilité des coefficients de lessivage 
calculés est due principalement à la variabilité des conditions in situ (impact des processus 
concurrents) dans lesquelles les mesures sont effectuées. L’hypothèse est donc faite que 
dans des conditions atmosphériques stationnaires, cette variabilité serait moins importante et 
les coefficients Λtot déterminés durant ces pluies pourraient être considérés comme une 
meilleure approximation des valeurs vraies de Λmacro. Cependant, comme indiqué 
précédemment, il n’est pas possible de déterminer directement quels sont les évènements 
pour lesquels la stationnarité des conditions in situ est établie. Pour l’estimer, l’évolution 
  77
temporelle des coefficients de lessivage Λ(t) est analysée pour chaque diamètre Da. Ces 
coefficients sont calculés pour chaque évènement tel que : 
 
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On obtient ainsi pour chaque évènement une série de valeurs Λ(t) calculées à partir de la 
concentration ci mesurée au début de l’évènement et des concentrations ct mesurées à 
chaque temps t. Tt est la période entre le début de l’évènement et le l’instant t considéré ; la 
valeur de Tt est donc comprise entre 0 et Tmacro. Pour sélectionner les cas dits 
« stationnaires », la convergence entre les valeurs de Λ(t) et la valeur de Λmacro lorsqu’elle 
est positive est estimée en calculant l’écart moyen Em entre les valeurs de Λ(t) et la valeur de 
Λmacro pour chaque diamètre Da. En début d’évènement, l’arrivée de la cellule de pluie sur le 
site de mesure entraine des conditions atmosphériques très fluctuantes, avec notamment un 
régime pluviométrique changeant. Cette variabilité se retrouve sur les valeurs de Λ(t), et il 
convient d’éliminer cette période de temps pour que l’estimation de la convergence des 
valeurs de Λ(t) vers la valeur de Λmacro ait un sens. Nous choisissons donc de ne pas prendre 
en compte les valeurs du premier tiers de l’évènement pour le calcul de l’écart moyen Em. 
Lorsque Em < Λmacro, nous considérons que le lessivage est le processus prédominant durant 
l’évènement. La figure 3-13 illustre cette méthode de sélection. 
 
Figure 3-13 : Estimation de la convergence de la série Λ(t) vers Λmacro 
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Dans le cas de la figure de gauche, les valeurs de Λ(t) sont très variables et différentes de la 
valeur de Λmacro (symbolisée par le trait rouge) sur l’ensemble de la période de pluie. Pour cet 
évènement, le ratio entre l’écart moyen Em et la valeur de Λmacro est de 7,5, ce qui traduit une 
influence significative des processus « concurrents ». A l’inverse, sur la figure de droite, la 
série Λ(t) converge rapidement vers une valeur relativement constante qui est similaire à la 
valeur de Λmacro. Le ratio Em/Λmacro est ici de 0,5 et le lessivage est considéré comme le 
processus prédominant sur l’ensemble de l’évènement. 
3.5. Résultats et discussions 
3.5.1. Λmacro = f(Da) selon les sites d’études 
Dans les figures suivantes la moyenne géométrique µg est représentée car ce paramètre 
statistique est moins sensible aux valeurs extrêmes que la moyenne arithmétique. Pour 
apprécier la dispersion des valeurs de Λmacro, la médiane M et les 1e et 9e déciles (notés 
respectivement 1d et 9d) sont indiqués pour chaque diamètre. La différence entre 9d et 1d 
correspond à l’intervalle où sont contenus 80% des valeurs de Λmacro. Pour quantifier la 
variabilité des valeurs de Λmacro représentées graphiquement, nous utilisons un paramètre 
correspondant au rapport entre cet intervalle et la valeur de µg. Ce paramètre est appelé 
« coefficient de dispersion » et noté CD. La valeur de CD n’est pas fonction de la taille de 
l’échantillon statistique (à l’inverse de l’erreur standard) et elle est considérée comme une 
évaluation plus réaliste de la variabilité des valeurs de Λmacro. Par la suite, un coefficient CD 
inférieur à 5 sera associé à une faible variabilité des coefficients Λ, tandis qu’une valeur de 
CD comprise entre 5 et 10 sera associée à une variabilité modérée, et une valeur de CD 
supérieure à 10 traduira une dispersion importante des coefficients Λ. 
3.5.1.1. Potentiels de lessivage de la gamme nanométrique à 
supermicronique 
La figure 3-14 représente à partir des mesures faites sur le site de Cadarache le coefficient 
de lessivage Λmacro en fonction du diamètre Da compris entre 10 nm et 7 µm. Les résultats 
issus des mesures du SMPS (en rouge sombre) sont différenciées des résultats issus des 
mesures du granulomètre OPC (en rouge claire). 
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Figure 3-14 : Λmacro = f(Da) de la gamme nanométrique à la gamme supermicronique 
(site de Cadarache) 
Les résultats « SMPS » et « OPC » sont cohérents entre eux sur la quasi-intégralité du 
spectre granulométrique. Entre 200 nm et 350 nm, les coefficients Λmacro divergent de 
manière significative selon l’appareil de mesure. Cette divergence correspond à la plage de 
recouvrement du SMPS et de l’OPC (entre 250 et 350 nm, zone grise), avec des valeurs 
deux à trois fois supérieures dans le cas des résultats « SMPS ». 
Le coefficient de lessivage Λmacro est calculé à partir de deux valeurs de concentrations ci(Da) 
et cf(Da). Le SMPS mesure les concentrations pour un unique diamètre Da toutes les 20 
secondes, tandis que le granulomètre OPC effectue un comptage en parallèle de tous les 
diamètres durant une minute. Du fait de cette résolution temporelle plus élevée, les résultats 
dérivés des mesures SMPS peuvent donc être beaucoup plus sensibles aux fluctuations de 
concentrations. Pour vérifier cette hypothèse, pour les diamètres compris entre 200 et 
350 nm, les coefficients Λmacro issus des mesures du SMPS sont recalculés. La concentration 
initiale est ici la moyenne entre la valeur de ci et les valeurs des concentrations mesurées 5 
minutes avant et 5 minutes après le début de la pluie. De même, la concentration finale est 
la moyenne entre la valeur de cf et des concentrations mesurées 5 minutes avant et 5 
minutes après la fin de la pluie. En moyennant les concentrations initiales et finales sur trois 
mesures consécutives, l’effet des fluctuations potentiellement importantes entre deux 
mesures doit logiquement être minimisé (effet de lissage). La figure 3-15 représente le 
coefficient de lessivage Λmacro en fonction du diamètre Da une fois cette correction appliquée. 
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Figure 3-15 : Λmacro = f(Da) de la gamme nanométrique à la gamme supermicronique ; 
correction des trois dernières valeurs « Mesures SMPS » (site de Cadarache) 
Une fois la méthode de correction appliquée, la continuité des coefficients Λmacro entre 200 et 
350 nm est nettement améliorée. 
Pour les données de cette figure, les valeurs minimum et maximum de µg, M et CD 
correspondant à la figure 3-15 sont rassemblées dans le tableau 3-2. 
Tableau 3-2 : Etendue des valeurs des paramètres statistiques de la série Λmacro = f(Da) la 
gamme nanométrique à la gamme supermicronique (site de Cadarache) 
 
Da (µm) µg M CD 
Min Max Min Max Min Max Min Max 
SMPS 0,010 0,350 6,57.10-5 2,97.10-4 5,90.10-5 3,24.10-4 2,1 7.9 
OPC 0,265 7 7,23.10-5 2,81.10-4 7,15.10-5 3,19.10-4 1,3 5,4 
 
Entre 10 nm et 7 µm, les valeurs de µg et M sont peu différentes, ce qui indique une 
répartition homogène de chaque échantillon autour des valeurs moyennes associées. Sur 
l’ensemble du spectre granulométrique, la variabilité des valeurs de Λmacro est faible à 
modérée, avec un coefficient de dispersion CD compris entre 1,3 à 8. 
La valeur minimale de Λmacro est obtenue pour Da = 75,4 nm. Ce diamètre est sensiblement 
plus faible que la plage de diamètres associée au minimum d’efficacité de collecte 
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(« Greenfield gap » situé entre 100 et 1000 nm) décrit par le modèle de Slinn (figure 2-6) 
mais reste cohérent avec ce minimum théorique. Il faut cependant noter que la courbe 
Λmacro = f(Da) ne présente pas réellement de point d’inflexion. Pour Da compris entre 50 et 
350 nm, le coefficient Λmacro varie très peu, avec une valeur de µg entre 6,57.10-5 et 
8,37.10-5 s-1. Il est donc difficile de fixer un potentiel de lessivage minimum qui soit 
réellement caractéristique.  
Pour Da inférieur à 50 nm ou supérieur à 350 nm, les variations de Λmacro sont significatives, 
avec respectivement Λmacro Є [8,40.10-5 - 2,97.10-4] s-1 et Λmacro Є [9,11.10-5 - 2,81.10-4] s-1. 
Pour les particules de diamètre supérieur à 1 µm, il n’est toutefois pas observé 
d’augmentation importante du coefficient de lessivage comme le laisse supposer le modèle 
de Slinn basé sur une combinaison des mécanismes de collecte de diffusion brownienne, 
d’interception et d’impaction inertielle. Les fluctuations de Λmacro sont même notables pour 
cette gamme de taille. A partir de Da = 1 µm, le nombre de valeurs ayant permis de calculer 
chaque coefficient Λmacro est significativement plus faible que dans le cas où Da < 1 µm 
(respectivement 10 à 15 valeurs contre plus du double). Cette différence dans la taille des 
échantillons statistiques peut être une explication aux fluctuations observées. 
3.5.1.2. Potentiels de lessivage pour les trois sites de mesure 
La figure 3-16 représente, pour Da compris entre 0,265 et 11,25 µm, les coefficients Λmacro 
calculés à partir des mesures faites sur les sites de Cadarache, Gardanne et Grenoble. Pour 
faciliter la comparaison des résultats, l’étendue des valeurs des paramètres statistiques se 
rapportant à ces trois jeux de données est agrégée dans le tableau 3-3. Les caractéristiques 
météorologiques (Imacro, Tmacro et U) des évènements retenus sont aussi indiquées. 
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Figure 3-16 : Λmacro = f(Da) selon les sites d’études 
Les courbes Λmacro = f(Da) sont comparables entre les trois sites. Pour chacun des trois sites, 
les valeurs de µg sont semblables aux valeurs de M, ce qui indique une répartition homogène 
des coefficients Λmacro autour des valeurs moyennes. Par la suite, les valeurs de µg seront 
utilisées pour la comparaison des données entre les sites ou avec des données issues 
d’autres études. La variabilité des valeurs est dans tous les cas modérée, avec un coefficient 
de dispersion CD compris entre 1 et 8. Pour chaque site, les pluies dont les coefficients 
Λmacro ont été retenus sont dans l’ensemble des évènements relativement courts et de faible 
intensité, avec Tmacro de l’ordre de deux heures et Imacro inférieur à 2 mm h-1. Avec une valeur 
de 4,4 m s-1 à 100 m pour Cadarache et de 1 m s-1 à 20 m pour Grenoble, le vent est 
considéré comme faible durant les évènements retenus. Les valeurs des caractéristiques 
météorologiques moyennes sont aussi comparables aux valeurs décrivant les conditions 
météorologiques durant l’ensemble des évènements pluvieux (tableau 3-1). Les pluies 
retenues sont donc bien représentatives des conditions pluviométriques qui ont lieu sur 
chacun de sites. Les résultats de la figure 3-16 peuvent donc être considérés comme 
caractéristique des potentiels de lessivage affectant chacun des sites d’étude. 
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Tableau 3-3 : Etendue des valeurs des paramètres statistiques des séries Λmacro = f(Da) et 
conditions météorologiques (trois sites d’étude) 
 Cadarache Gardanne Grenoble 
Da (µm) 
Min 0,265 0,265 0,265 
Max 7 9,25 11,25 
µg 
Min 7,23.10-5 6,63.10-5 1,03.10-4 
Max 2,81.10-4 7,14.10-4 7,28.10-4 
M 
Min 7,15.10-5 6,75.10-5 7,49.10-5 
Max 3,19.10-3 7,22.10-4 1,02.10-3 
CD 
Min 1,3 1 1,6 
Max 5,4 6,5*10 7,9 
Imacro (mm h-1) µg 1,6 1,3 1 
Tmacro (h) µg 2,3 1,6 1,8 
U (m s-1) µg 4,4 X 1 
 
Mircea et al. (2000) ont mis en évidence à partir de paramétrisations microphysiques des 
variations importantes du coefficient de lessivage Λ selon le type d’aérosol. En particulier, 
deux ordres de grandeur différencient les coefficients Λ calculés avec une distribution 
d’aérosol de type urbain de ceux déterminés à partir d’une distribution décrivant l’aérosol 
marin ou continental. Cette dépendance entre le type de particules et le coefficient de 
lessivage a aussi été mis en évidence numériquement par Andronache (2003). Dans le cas 
de notre étude, les trois sites ne se distinguent pas par des distributions granulométriques 
spécifiques pour des particules de diamètres inférieurs à 10 µm (figure 2-12). Il n’est donc 
pas surprenant de constater que les résultats représentés sur la figure 3-16 ne mettent en 
évidence de relations Λmacro = f(Da) particulières selon les sites de mesure. 
Par ailleurs, les travaux de Chate et Kamra (1997) sur la variabilité de l’efficacité de collecte 
en fonction de la densité des particules laissaient supposer que des différences entre les 
                                               
 
10 La valeur maximale est en réalité de 13,6 mais elle est isolée et considérée comme une 
valeur aberrante. La valeur de 6,5 est plus représentative de la dispersion de l’échantillon. 
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trois sites auraient pu être mises en exergue, en particulier entre les données du site de 
Gardanne d’une part et celles des sites de Cadarache et Grenoble d’autre part. En effet, la 
composante industrielle est présente uniquement sur Gardanne pour les particules de 
diamètre supérieur à 1 µm. Cependant, malgré l’hétérogénéité des sources d’émissions de 
particules à proximité des sites, aucune différence liée à l’origine des particules d’aérosol ne 
ressort des résultats de cette étude. Étant donné qu’aucune caractérisation physico-
chimique des particules n’a été faite sur les sites, il est difficile d’infirmer ou de confirmer un 
lien entre les caractéristiques des particules (notamment leur densité) et le potentiel de 
lessivage. On doit toutefois noter que le lessivage des particules d’un diamètre supérieur à 
10 µm n’a pas pu être déterminé, alors que la composante industrielle est en partie 
représentée par des particules d’aérosol de cette gamme de taille (cf. section 2.3.2). 
3.5.2. Λmacro = f(Da) selon le type de pluie 
3.5.2.1. Paramétrisation du coefficient de lessivage Λmacro 
Dans la partie précédente, les coefficients Λmacro ont été moyennés sur l’ensemble des 
données sélectionnées. Ces résultats ne permettent donc pas d’étudier une éventuelle 
dépendance des potentiels de lessivage avec l’intensité pluviométrique. Comme expliqué 
dans la section 1.4.3.3, une paramétrisation du type Λ = f(I) est particulièrement intéressante 
pour la modélisation numérique.  
La figure 3-17 représente le coefficient de lessivage Λmacro en fonction de l’intensité 
pluviométrique Imacro pour trois diamètres Da considérés comme représentatifs des 
distributions granulométriques mesurées sur chacun des sites (cf. section 2.3.2). 
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Figure 3-17 : Coefficient de lessivage Λmacro en fonction de l’intensité pluviométrique Imacro 
(trois sites d’étude) 
Entre 0,1 et 20 mm h-1, quels que soient le diamètre des particules et le site, aucune relation 
robuste entre le coefficient de lessivage Λmacro et l’intensité pluviométrique moyenne Imacro 
n’est identifiable. Le calcul des coefficients Λmacro par l’équation (18) suppose que ce 
coefficient soit constant dans le temps. Par un principe d’équivalence, cela implique que les 
paramètres de l’équation (9) ou ceux de l’équation (12) sont eux aussi invariables. Toutefois, 
pour certains évènements, ces paramètres peuvent être très variables. A titre d’exemple, 
pour une pluie enregistrée le 4 septembre 2011 sur Cadarache, l’intensité pluviométrique a 
varié en cinq minutes de 1 mm h-1 à presque 100 mm h-1. Cette variabilité importante sur de 
courtes échelles de temps est mentionnée par Waldvogel (1974). Lorsque la structure d’une 
pluie change sur un site de mesure (passage d’une cellule stratiforme suivie d’une cellule 
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convective), les fluctuations sur la distribution en taille des gouttes n(Dg) sont importantes et 
rapides. En plus de dépendre de la taille Dg des hydrométéores, l’efficacité de collecte E 
dépend aussi d’un certain nombre de paramètres thermodynamiques qui ne sont pas 
nécessairement constant durant des précipitations. 
3.5.2.2. Potentiel de lessivage selon le type de pluie 
Les résultats obtenus ne révèlent pas de paramétrisation explicite du coefficient de lessivage 
avec l’intensité pluviométrique. Il est tout de même possible d’étudier la distinction entre les 
potentiels de lessivage déterminés par une approche « macroscopique » pour des pluies aux 
régimes pluviométriques typiques. Dans la section 2.3.4.2, une classification des pluies a été 
établie à partir de l’analyse des hyétogrammes enregistrées par le disdromètre PARSIVEL. 
Trois types de pluies ont été mis en évidence selon la variabilité de l’intensité 
pluviométrique : convectif CVF, stratiforme ST et mixte MX. Ici, les potentiels de lessivage 
Λmacro de ces trois types de pluie sont donc comparés en fonction du diamètre Da (figure 
3-18). A partir des constatations précédentes sur l’influence de la fluctuation des 
concentrations sur la valeur de Λmacro, le diamètre maximal est fixé à 215 nm pour la partie 
« Mesures SMPS ». Le tableau 3-4 rassemble pour chaque site et chaque type de pluie les 
informations sur les valeurs limites de µg et M. Considérant que la moyenne géométrique est 
représentative de la relation entre le coefficient Λmacro et Da, seules les valeurs de µg sont 
représentées sur la figure 3-18. 
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Figure 3-18 : Λmacro = f(Da) selon le type de pluie (trois sites d’étude) 
Dans les cas de Cadarache et Grenoble, les potentiels de lessivage des pluies stratiformes 
et mixtes ne sont pas significativement différents pour Da compris entre 0,265 et 10 µm. 
L’écart entre les valeurs de µg pour les pluies ST et pour les pluies MX est faible, avec un 
rapport µg[MX]/µg[ST] compris entre 0,4 et 1,9 pour Cadarache et entre 0,15 et 2,4 pour 
Grenoble. En prenant en compte les quelques valeurs disponibles sur Cadarache, l’écart en 
termes de lessivage entre les valeurs de µg des pluies mixtes ou convectives est compris 
entre 1 et 5,5. 
Pour Da < 0,265 µm, les potentiels de lessivage des pluies de type stratiforme et mixte sont 
plus différenciés, avec un rapport µg[MX]/µg[ST] compris entre 1 et 2,7. Peu de valeurs sont 
disponibles dans le cas des pluies de type convectif, mais ces valeurs sont 
systématiquement supérieures aux valeurs des pluies de type mixte d’un facteur 1,3 à 2,4. 
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Dans le cas de Gardanne, des valeurs de Λmacro sont exploitables pour la quasi-intégralité11 
des diamètres Da inférieurs à 10 µm et pour chaque type de pluie. Les valeurs de Λmacro pour 
les pluies MX et ST sont clairement distinctes pour Da compris entre 0,265 et 1,15 µm, avec 
un rapport µg[MX]/µg[ST] compris entre 1,2 et 2,8. Pour des diamètres supérieurs, ce rapport 
est proche de 1. Entre les pluies CVF d’une part et ST et MX d’autre part, la différence est 
claire pour l’intégralité du spectre granulométrique représenté, avec un rapport 
µg[CVF]/µg[ST] ou µg[CVF/µg[MX] compris entre 1,3 et 28. 
Tableau 3-4 : Etendue des valeurs de µg et de M selon le type de pluie (trois sites d’étude) 
Site Type de pluie 
µg M 
Min Max Min Max 
Cadarache - 
SMPS 
ST 5,74.10-5 2,99.10-4 4,82.10-5 3,24.10-4 
MX 8,10.10-5 3,89.10-4 5,49.10-5 3,95.10-4 
CVF 1,78.10-4 6,18.10-4 1,78.10-4 6,18.10-4 
Cadarache - 
OPC 
ST 6,72.10-5 4,26.10-4 6,56.10-5 4,26.10-4 
MX 7,46.10-5 3,17.10-4 6,93.10-5 3,81.10-4 
CVF 9,45.10-5 8,24.10-4 9,45.10-5 8,25.10-4 
Gardanne 
ST 4,61.10-5 3,16.10-4 3,77.10-5 4,03.10-4 
MX 1,02.10-4 7,22.10-4 1,06.10-4 7,22.10-4 
CVF 2,33.10-4 3.79.10-3 2,33.10-4 3,79.10-3 
Grenoble 
ST 1,03.10-4 5,83.10-4 7,47.10-5 5,94.10-4 
MX 5,22.10-5 2,54.10-4 4,08.10-5 3,73.10-4 
CVF 1,15.10-4 3,26.10-3 1,15.10-4 3,26.10-3 
 
La distinction des courbes Λmacro = f(Da) selon le type de pluie a mis en évidence le potentiel 
de lessivage significativement plus important des pluies convectives par rapport autres types 
de pluie. Cependant, même si les pluies MX et ST présentent des caractéristiques 
distinctives en terme pluviométrique, ces différences ne se traduisent pas par des potentiels 
de lessivage singulièrement différents. Cette similitude peut être expliquée par les 
                                               
 
11 seules deux valeurs pour les pluies CVF et une pour les pluies MX manquent 
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caractéristiques de chacun des types de pluies. Durant les pluies stratiformes, l’intensité 
pluviométrique varie relativement peu et reste presque exclusivement inférieure à 10 mm h-1. 
Les pluies mixtes sont caractérisées par un ou plusieurs pics d’intensité pluviométrique 
supérieure à 10 mm h-1 dont les durées cumulées sont inférieures à 20% de la durée totale 
de la pluie. Ainsi, selon le moment où ont lieu ces pics, l’impact de ces pics d’intensité sur les 
concentrations de particules d’aérosol est lissé par la prise en compte uniquement des 
concentrations ci et cf. Le lessivage de ces deux types de pluie est alors identique lorsqu’il 
est estimé par une approche « macroscopique ». Il est à noté que pour les trois sites ces 
pics ont lieu dans la première moitié de la période de pluie dans au moins 60% des pluies 
MX. 
3.5.3. Demi-vie d’efficacité de lessivage et période de quasi-disparition 
Le coefficient de lessivage est un paramètre relativement abstrait. Pour avoir une information 
traduisant de manière tangible l’efficacité du lessivage, le temps au bout duquel la moitié de 
la quantité initiale de particules est lessivée peut être utilisé. Ce paramètre est similaire à la 
période (ou demi-vie) radioactive caractérisant les radioéléments Nous le notons donc t1/2 et 
nous l’appelons « demi-vie d’efficacité de lessivage » par la suite. Pour rappel, l’évolution 
temporelle des concentrations de particules d’aérosol de diamètre Da au cours d’une 
précipitation est exprimée telle que : 
 )*exp(*)(),( 0 tDctDc aa Λ−=  (24) 
c0(Da) et c(Da,t) sont respectivement les concentrations particulaires en début de 
précipitation et au temps t. La méthode de calcul de t1/2 est identique à celle définissant la 
demi-vie radioactive. Ainsi, concernant le lessivage, t1/2 s’exprime tel que : 
 
Λ
=
2ln
2/1t  (25) 
Ou plus généralement, 
 
Λ
=
X
t X
ln
/1  (26) 
t1/X étant le temps au bout duquel il ne reste que la fraction 1/X de la quantité initiale de 
particules d’aérosol dans l’atmosphère suite au lessivage des précipitations. La valeur de t1/10 
correspondant au temps nécessaire pour lessiver 90% de la quantité initiale est aussi 
indiquée par la suite. Ce temps est qualifié de « période de quasi-disparition ». 
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Les valeurs de t1/2 et t1/10 sont valables uniquement si les coefficients de lessivage Λmacro dont 
ils découlent sont constants durant la période de précipitation considérée (et qu’il n’y a donc 
pas de phénomènes « concurrents » qui interviennent durant ces périodes). 
• Résultats de la gamme nanométrique à supermicronique (trois sites d’étude) 
Dans la figure 3-19, les temps t1/2 correspondant aux coefficients Λmacro précédemment 
calculés pour les trois sites de mesures et de la gamme nanométrique à supermicronique 
sont représentés. Les valeurs de t1/2 et t1/10 correspondantes sont rassemblées dans le 
tableau 3-5. 
 
Figure 3-19 : t1/2 = f(Da) de la gamme nanométrique à supermicronique (trois sites d’étude) 
L’utilisation des demi-vies d’efficacité de lessivage et des périodes de quasi-disparition 
illustre de manière très concrète l’intérêt de distinguer les potentiels de lessivage selon le 
diamètre des particules d’aérosol. En effet, la cinétique du lessivage est significativement 
différente selon la gamme de diamètre des particules. Ainsi, pour Da compris entre 50 et 
350 nm, la moitié de la concentration initiale en particules est lessivée au bout de 160 
minutes. Pour Da < 50 nm, ce temps varie entre environ 40 et 140 minutes. Pour 
Da > 350 nm, t1/2 diminue de 130 à 40 minutes pour Cadarache, de 140 à 16 minutes pour 
Gardanne, et de 112 à 16 minutes pour Grenoble. 
Pour la gamme de diamètre [50 - 350] nm, la période de quasi-disparition est de 8,6 heures. 
Pour les diamètres inférieurs, les valeurs de t1/10 varient entre 2,2 et 7,6 heures. Pour les 
  91
diamètres supérieurs, t1/10 diminue de 7 à 2,3 heures pour Cadarache, de 7,5 à 0,9 heures 
pour Gardanne, et de 6,2 à 0,9 heures pour Grenoble. 
Tableau 3-5 : Etendue des valeurs de t1/2 et t1/10 de la gamme nanométrique à 
supermicronique (trois sites d’étude) 
Site 
Da (µm) t1/2 (min) t1/10 (h) 
Min Max Min Max Min Max 
Cadarache-SMPS 0,010 0,215 39 176 2,2 9,7 
Cadarache-OPC 0,265 7 41 160 2,3 8,9 
Gardanne 0,265 9,25 16 174 0,9 9,6 
Grenoble 0,265 11,25 16 112 0,9 6,2 
• Selon le type de pluie (résultats du site de Gardanne) 
Pour illustrer la cinétique du lessivage représentative des différents types de pluie, les 
coefficients Λmacro de Gardanne ont été utilisés puisqu’il s’agit de la base de données la plus 
complète. La figure 3-20 représente la valeur de la demi-vie d’efficacité de lessivage selon le 
type de pluie pour Da compris entre 0,265 et 9,25 µm. Le tableau 3-6 regroupe l’étendue des 
valeurs de t1/2 et de t1/10 associées. 
 
Figure 3-20 : t1/2 = f(Da) selon le type de pluie (site de Gardanne) 
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Les écarts observés sur les coefficients de lessivage en fonction du type de pluie (cf. section 
3.5.2.2) sont là aussi plus explicites lorsque les valeurs de Λmacro sont traduites en demi-vie 
d’efficacité du lessivage et en période de quasi-disparition. Ainsi, l’intérêt de différencier la 
cinétique du lessivage des pluies de type CVF des autres types de pluie est clairement mis 
en évidence. Pour des particules de diamètres supérieurs à 3 µm, la demi-vie d’efficacité de 
lessivage est inférieure à 10 minutes. Pour cette gamme de diamètre, la période de quasi-
disparition est inférieure à 40 minutes, ce qui traduit une cinétique du lessivage très rapide 
pour ce type de pluie. Concrètement, si le lessivage est le seul processus intervenant et qu’il 
est constant, des orages tels qu’ils ont lieu régulièrement en région méditerranéenne durant 
l’été lessivent presque totalement l’atmosphère des grosses » particules en moins d’une 
heure (période de quasi-disparition t1/10). Pour Da compris entre 0,265 et 3 µm, le lessivage 
des pluies de type convectif est aussi très efficace, avec des valeurs de t1/10 inférieures à 3 
heures. 
Concernant les pluies de type mixte et stratiforme, leur cinétique en termes de lessivage est 
similaire pour des particules supérieures à 1,15 µm de diamètre, avec des demi-vies 
d’efficacité de lessivage fluctuant autour d’une heure. Pour Da < 1,15 µm, la différenciation 
entre les deux types de pluie est plus marquée, avec des valeurs de t1/2 comprises entre 70 
minutes et plus de 4 heures pour le type ST et entre environ 40 et 100 minutes pour le type 
MX. 
Tableau 3-6 : Etendue des valeurs de t1/2 et t1/10 selon le type de pluie (site de Gardanne) 
Type de pluie 
t1/2 (min) t1/10 (h) 
Min Max Min Max 
ST 37 250 2 13,8 
MX 16 113 0,9 6,3 
CVF 3 50 0,2 2,8 
3.5.4. Λmacro = f(Da) pour les évènements neigeux 
Concernant les chutes de neige et les précipitations mêlant neige et pluie, peu d’évènements 
des deux types ont été enregistrés à Cadarache entre octobre 2010 et février 2013, avec 
seulement 4 et 3 évènements respectivement. Une fois la méthode de sélection appliquée à 
ces données, il ne reste plus aucune valeur de Λmacro exploitable pour les deux types de 
précipitations. Dans le cas de Grenoble, 16 chutes de neige et 24 évènements « hybrides » 
(mélange de flocons de neige et de gouttes d’eau) ont été enregistré entre décembre 2011 et 
mars 2013. La figure 3-21 représente le coefficient de lessivage Λmacro en fonction du 
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diamètre Da des particules pour les évènements neigeux et « hybrides » sélectionnés par la 
méthode décrite précédemment Les valeurs moyennes des coefficients Λmacro des deux 
types de précipitations sont aussi indiquées. 
 
Figure 3-21 : Λmacro = f(Da) pour les chutes de neige et les évènements « hybrides » 
(site de Grenoble) 
Le coefficient de lessivage Λmacro moyenné sur l’ensemble des diamètres Da pour les 
évènements « hybrides » est supérieur à la valeur moyenne pour les évènements neigeux. 
Cela est cohérent avec de précédentes études du lessivage par la neige en conditions in situ 
(Paramonov et al., 2011). Cependant, pour chaque type d’évènements, les valeurs de Λmacro 
ne présentent pas de dépendance avec le diamètre des particules d’aérosol. Locatelli et 
Hobbs (1974) ont mesuré la masse, les dimensions et la vitesse de chute de 22 types de 
flocons de neige. Ils ont montré que contrairement aux pluies qui sont uniquement formées 
de gouttes d’eau (considérées dans la plupart des cas comme sphériques), les 
hydrométéores qui composent les chutes de neige peuvent être de structures très 
différentes. Cette variabilité des caractéristiques microphysiques des hydrométéores entre 
les différents évènements neigeux ou entre les différents évènements « hybrides » peut 
expliquer qu’aucune relation claire entre le coefficient Λmacro et le diamètre Da ne puissent 
être établie pour ces deux types de précipitations. Moyenner les valeurs de Λ disponibles ne 
peut pas s’appliquer ici pour lisser ces divergences au vu du faible nombre d’évènements 
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retenus par la méthode de sélection décrite précédemment (une dizaine au maximum), et les 
résultats présentés ici doivent être considérés avec précaution. 
3.5.5. Comparaison des résultats 
3.5.5.1. Pluie de faible intensité 
3.5.5.1.1. Eléments de comparaison 
Théorie 
La relation théorique entre le coefficient de lessivage Λth et le diamètre Da des particules 
d’aérosol est calculée à partir de l’équation (12). Pour rappel, si l’on considère un spectre de 
gouttes d’eau monodispersé : 
 
g
tot
ath D
IE
D
2
3)( =Λ  (27) 
L’efficacité de collecte totale Etot donnée par Wang et al. (2010, figure 1) est utilisée. Cette 
efficacité prend en compte la contribution des effets de collecte mécanique, phorétique et 
électrique. Le diamètre des gouttes Dg est fixé à 1 mm en tant que diamètre moyen 
caractéristique des trois types de pluies. Les valeurs de Imacro (tableau 3-3) étant de l’ordre de 
1 mm h-1, nous prenons cette valeur pour le calcul de Λth. 
Etudes in situ 
Parmi les différentes études in situ sur le lessivage déjà menées, nous choisissons de 
comparer nos résultats avec ceux publiés par Volken et Schumann (1993) et par Laakso et 
al. (2003). Il s’agit de deux études très similaires à la notre en termes de méthodologie pour 
le calcul de Λ, d’instrumentation utilisée pour la mesure des concentrations de particules 
d’aérosol ou de variété des précipitations durant lesquelles les mesures ont été faites. De 
plus, les pluies étudiées ont en moyenne une intensité de 0,8 et 0,94 mm h-1 respectivement. 
Ces valeurs sont comparables aux intensités pluviométriques moyennes des pluies (tableau 
3-3) qui ont été retenues dans notre étude. La conjugaison de ces deux jeux de données 
nous permet aussi de comparer des coefficients de lessivage sur un spectre granulométrique 
correspondant aux mesures faites sur le site de Cadarache. 
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Paramétrisation IRSN 
Pour estimer les dépôts par le lessivage, l’IRSN utilise actuellement dans son modèle de 
dispersion atmosphérique ldX une paramétrisation du coefficient de lessivage de la forme 
Λ = a*I qui est indépendante du diamètre Da des particules (Saunier et al., 2013). Pour les 
particules d’aérosol, le coefficient a est une constante fixée à 5.10-5 h mm-1 s-1 et I est 
l’intensité pluviométrique que nous fixons à 1 mm h-1 (intensité moyenne similaire à celle 
mesurée sur le site de Cadarache). 
3.5.5.1.2. Discussion 
Les différentes relations Λ = f(Da) sont représentées sur la figure 3-22. 
 
Figure 3-22 : Comparaison des coefficients de lessivage Λ (pluies de faibles intensités) 
L’écart entre nos résultats et la théorie est important, avec au maximum une différence de 2 
ordres de grandeur. Cet écart devient mineur pour Da >  4 µm, lorsque la collecte des 
particules par les gouttes de pluie est largement dominée par l’impaction inertielle. Cette 
divergence entre les résultats issus de mesures dans l’environnement et les résultats 
déterminés à partir de la théorie est observée dans toutes les études du lessivage en 
conditions in situ. Son amplitude varie de un à deux ordres de grandeur selon les études et 
la relation théorique employée pour calculer Λth. La comparaison de la variabilité respective 
des deux courbes donne des résultats intéressants. Entre 10 et 215 nm, les coefficients Λth 
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varie d’un facteur 10, tandis que dans cette gamme de taille, la variabilité des valeurs de 
Λmacro est d’un facteur 4. Entre 215 nm et 3 µm, la variabilité des deux jeux de données est 
identique, avec un ratio de 3,6 pour les valeurs de Λth et de 3,5 pour les valeurs de Λmacro. 
Pour la gamme de taille nanométrique, l’écart entre les coefficients de lessivage moyens de 
cette étude et ceux de Laakso est significatif. Les valeurs varient d’un facteur 4 à 8 selon le 
diamètre considéré. Pour Da > 215 nm, l’écart avec les valeurs moyennes de Volken est 
compris entre environ 1 et 6,3 et est d’autant plus faible que le diamètre Da augmente. En 
prenant en compte la variabilité de nos valeurs, les écarts observés sont bien plus faibles. Là 
encore, la variabilité des coefficients Λ entre les données des précédentes études d’une part 
et les nôtres d’autre part est similaire. Le rapport entre les valeurs maximale et minimale de 
Λ est de 3,8 pour les données de Laakso (entre 18 et 215 nm) et de 3 pour les données de 
Volken (valeurs extrapolées entre 215 nm et 3 µm), contre respectivement 4 et 3,5 pour nos 
données. 
Qu’il s’agisse de l’écart entre nos résultats et la théorie d’une part ou les résultats de 
précédentes études in situ d’autre part, les disparités observées sont comparables quelque 
soit le diamètre des particules d’aérosol. Concernant les études in situ, la sous-estimation de 
la composante « puits » ou « sources » par l’advection peut être à l’origine de cet écart 
relativement constant. Dans les études de Volken et Laakso, ce phénomène est négligé en 
rejetant les évènements durant lesquels des changements rapides de conditions 
atmosphériques (température, pression, direction et vitesse du vent) sont mesurées. Cette 
sélection est a priori possible car au vu de la situation géographique des sites d’études (Mont 
Rigi en Suisse pour Volken et la station SMEAR II en Finlande pour Laakso), les auteurs 
considèrent que l’impact des sources locales d’émissions de particules est négligeable. 
L’advection n’a donc potentiellement qu’un rôle de « puits » sur les données puisqu’il n’y a 
pas de matière apportée par le vent. Toutefois, aucune quantification de l’influence de 
l’advection sur les valeurs de Λ (calcul de Λpara) n’a été faite. Si les sources locales impactent 
en réalité les concentrations en particules sur ces sites, les valeurs de Λ dans ces études 
sont potentiellement sous-estimées par rapport aux « vrais » coefficients. 
A partir des données dont nous disposons, il est difficile de différencier les effets des sources 
d’émissions de celui de l’advection. Nous prenons comme hypothèse que les phénomènes 
« concurrents » sont très variables avec le temps et que cette fluctuation entraine la non-
convergence des coefficients Λ(t). Nous gardons donc les données pour lesquelles une 
convergence claire est établie. Cependant, les conditions de vent peuvent avoir pour 
conséquence une augmentation significative des coefficients Λmacro (cf. figure 3-12). Il est 
donc possible que des conditions de vent stationnaires (vitesse et direction constante) 
puissent se traduire aussi par une convergence des coefficients Λmacro. 
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Considérer le coefficient de lessivage comme indépendant du diamètre des particules peut 
entrainer une sous-estimation du dépôt par lessivage non négligeable, avec un rapport entre 
nos résultats et la paramétrisation IRSN qui varie d’un facteur 1,3 à 4. En particulier, dans le 
cas d’un accident nucléaire, prendre en compte cette dépendance de Λ en fonction de Da est 
importance. La plupart des études indiquées dans le tableau 1-1 ont mesuré des AMAD 
inférieurs à 1 µm pour les radionucléides artificiels (131I, 137Cs et 134Cs). Dans ce cas, ne pas 
prendre en compte le diamètre des particules dans la paramétrisation du coefficient de 
lessivage implémenté dans ldX entraine une erreur modérée (sous-estimation d’un facteur 
1,5 à 2,1) sur les valeurs de Λ pour des pluies de faibles intensités. Cependant, lorsque les 
particules porteuses de la radioactivité sont directement issues de la centrale, les AMAD 
peuvent être très différents. Des mesures faites dans l’environnement immédiat du 
sarcophage du réacteur 4 de la centrale de Tchernobyl 20 ans après l’accident ont déterminé 
des AMAD de 2,2 µm pour le césium-137 et compris entre 3,5 et 11 µm pour le plutonium-
239+240 (Garger et al., 2006). De même, suite à l’accident de Fukushima, des mesures 
faites à Tsukuba (180 km au Sud-Est de la centrale de Fukushima-Daiichi) ont montré que 
dans le cas du césium, l’AMAD pouvait être supérieur à 1 µm (Doi et al., 2013). D’autres 
prélèvements faits à Tsukuba ont aussi montré que des particules d’environ 2 µm issues de 
la centrale de Fukushima étaient porteuses d’une très forte activité en césium (Adashi et al., 
2013). Pour cette gamme de taille, la sous-estimation des valeurs de Λ par le modèle est 
significativement plus importante, avec un écart variant de 2 (pour 1 µm) à 4 (pour 7 µm). 
3.5.5.2. Pluie de forte intensité 
Sur la figure 3-22, la comparaison entre les différentes études concerne des évènements 
pluvieux de faible intensité (I de l’ordre de 1 mm h-1). Dans cette étude, les pluies de type 
convectif sont caractérisées par une intensité moyenne d’environ 12 mm h-1. Puisqu’il y a 
peu de différences entre les résultats des trois sites pour les pluies de type CVF, ces 
données sont compilées. Pour comparer ces valeurs de Λmacro dans le cas des pluies CVF, 
nous choisissons d’utiliser des jeux de données présentant des caractéristiques équivalentes 
en termes de régime pluviométrique (figure 3-23) : 
 Calcul de Λth avec I = 12 mm h-1 
 Tschiersch et al. (1995, fig. 1.2) pour une pluie de 10 mm h-1 
 Chate et Pranesha (2004, fig.5) pour une pluie d’une intensité de presque 20 mm h-1 
 Modèle ldX de l’IRSN avec I = 12 mm h-1 
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Figure 3-23 : Comparaison des coefficients de lessivage Λ (pluies de fortes intensités) 
Dans le cas des pluies de fortes intensités, la différence entre les coefficients Λmacro et les 
coefficients Λth reste importante, avec au plus un écart de deux ordres de grandeur d’écart. 
Cette différence est minime pour les grosses particules, supérieur à 4 µm de diamètre. Les 
observations sur la forme des courbes sont identiques que celles faites pour les pluies de 
faibles intensités. 
L’accord entre nos résultats et ceux de précédentes études in situ est bien meilleur que 
précédemment. Si on extrapole les coefficients Λmacro entre 10 et 215 nm à partir des 
quelques valeurs disponibles, nos valeurs sont supérieures à celles de Chate au maximum 
d’un facteur 4. Pour Da > 215 nm, l’accord entre nos données et celles de Tschiersch est 
globalement bon (écart maximum d’un facteur 3,6). Les caractéristiques des pluies de type 
convectif (et de forte intensité en général) peuvent expliquer que l’on retrouve un accord 
relatif des résultats pour ces pluies et pas pour les pluies de faibles intensités. En effet, les 
pluies de type CVF sont en moyenne d’une durée courte comparée aux types MX et ST 
(respectivement 90, 150 et 170 minutes). La variabilité des temps de pluies dans le cas des 
pluies CVF est aussi plus faible que le cas des pluies de type stratiforme (cv de 1 contre 
1,5). Le régime pluviométrique durant les pluies CVF va donc être intense et relativement 
constant durant peu de temps. Il est donc possible de supposer que l’action du lessivage 
durant ces pluies va être constante et d’une amplitude suffisante pour atténuer les effets des 
phénomènes « concurrents » durant toute la durée de l’évènement. Cela peut expliquer 
pourquoi, malgré les conditions in situ très différentes dans lesquelles les études ont été 
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faites (proximité des sources locales, conditions atmosphériques, type d’aérosols…), la 
convergence des résultats est bonne pour les pluies de forte intensité en particulier et pas 
pour les pluies de faible intensité. 
Concernant la paramétrisation utilisée par l’IRSN, le modèle ldX surestime le dépôt par 
lessivage d’un facteur maximum de 4 pour Da compris entre 10 nm et 3 µm. Au-delà, les 
coefficients Λ calculés par ldX sont inférieurs à nos résultats d’un facteur maximum de 5. 
Selon la gamme de taille considérée pour l’AMAD des radionucléides artificiels (cf. tableau 
1-1), le modèle surestime les valeurs de Λ d’un facteur maximum d’environ 3 (pour la 
gamme [0,3 - 0,8] µm) ou sous-estime ces valeurs d’un facteur de 5 (pour des particules de 
diamètre supérieur à 1 µm). 
3.6. Conclusions 
Dans cette partie, une méthodologie pour sélectionner les évènements pluvieux pour 
lesquels le lessivage est considéré comme le phénomène dominant la dynamique des 
particules d’aérosol a été définie. Le coefficient de lessivage Λmacro à partir des mesures 
faites sur les sites de Cadarache, Gardanne et Grenoble a été calculé sur une large gamme 
de diamètre de particules d’aérosol et pour des pluies aux caractéristiques distinctes. Les 
résultats sont homogènes quel que soit le site. En corrigeant l’effet des fluctuations liées au 
principe de mesure du SMPS, la cohérence des coefficients Λmacro pour des particules 
d’aérosol de taille nanométrique à supermicronique a été clairement mise en évidence. 
Même si nos résultats n’ont pas permis d’illustrer une paramétrisation robuste entre le 
coefficient de lessivage et l’intensité pluviométrique, la classification des pluies établie au 
chapitre 2 (section 2.3.4.2) se révèle pertinente pour distinguer les potentiels de lessivage 
des pluies courtes et intenses (pluies convectives) d’une part vis-à-vis de pluies longues et 
faibles ou caractérisées par des pics d’intensité violents mais brefs (type stratiforme et mixte) 
d’autre part. 
Pour expliciter de manière plus tangible les potentiels de lessivage, les coefficients Λmacro ont 
été traduits en durées au bout desquelles la moitié ou la quasi-totalité de la concentration 
initiale en particules d’aérosol est lessivée (demi-vie d’efficacité de lessivage t1/2 et période 
de quasi-disparition t1/10). L’utilisation de ces valeurs a clairement mis en évidence l’intérêt de 
distinguer les potentiels de lessivage en fonction du diamètre des particules ainsi qu’en 
fonction du type de pluie. 
Qu’il s’agisse de pluies de faibles ou de fortes intensités, la comparaison de nos résultats a 
montré une divergence importante avec les résultats théoriques, avec un désaccord de un à 
deux ordres de grandeur. Concernant la comparaison avec différentes études in situ, 
l’accord est relativement bon compte tenu de la variabilité des données. Pour des pluies 
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considérées comme faibles (intensité pluviométrique moyenne de l’ordre de 1 mm h-1), nos 
valeurs sont supérieures d’un facteur 10 au maximum, tandis que pour les pluies 
considérées comme fortes (intensité de l’ordre de 10 à 20  mm h-1), cet écart est au plus d’un 
facteur 4. 
Selon le type de pluie et la gamme de taille des particules, le désaccord entre nos résultats 
et les coefficients Λ calculés par le modèle ldX diffère. Pour les pluies de faible intensité, le 
modèle sous-estime les potentiels de lessivage d’un facteur 2 (pour la gamme [0,3 - 0,8] µm) 
à 4 (pour les particules supérieures à 1 µm). Dans le cas des pluies intenses, le modèle 
surestime les coefficients Λ d’un facteur 4 (pour la gamme [0,3 - 0,8] µm) et il sous-estime 
ces coefficients pour les « grosses » particules (plus de 1 µm de diamètre). Selon que l’on se 
place loin de la source de contamination (AMAD porté par le mode accumulation) ou en 
champ proche (présence potentielle de « grosses » particules chaudes), la paramétrisation 
utilisée par l’IRSN pour calculer le coefficient de lessivage entraine une erreur significative. 
3.7. Intérêt d’une nouvelle approche du lessivage en conditions in 
situ 
Déterminer le potentiel de lessivage des particules d’aérosol atmosphérique en conditions in 
situ par une approche « macroscopique » s’avère être problématique. Les sources 
d’émissions de particules à proximité des trois sites de mesures en sont la cause principale. 
La variabilité temporelle et l’hétérogénéité spatiale des émissions de particules génèrent des 
artefacts qui rendent difficile la sélection des évènements pluvieux par l’utilisation de critères 
de sélection basés sur les conditions météorologiques notamment. Cette variabilité se 
traduisant par une fluctuation importante des coefficients Λ(t), nous prenons donc comme 
hypothèse que les processus « concurrents » peuvent être considérés comme négligeables 
pour les cas où les valeurs de Λ(t) varient peu par rapport à la valeur de Λmacro. Cette 
méthode de sélection est cependant soumise à certaines limitations : 
• Tout d’abord, la variabilité à l’échelle macroscopique des caractéristiques des pluies 
est potentiellement très importante, notamment en ce qui concerne l’intensité 
pluviométrique. Par définition, une approche « macroscopique » du lessivage ne 
permet pas d’appréhender l’impact de ces fluctuations sur le coefficient de lessivage 
Λmacro. La méthodologie employée ici ne parait pas être la meilleure solution pour 
établir une paramétrisation entre le coefficient de lessivage et l’intensité 
pluviométrique. 
• De plus, la comparaison de ces résultats avec de précédentes études in situ fait 
apparaitre des désaccords modérés mais significatifs qui pourraient être attribués à 
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l’effet de l’advection. Cependant, dans toutes ces études, l’impact des phénomènes 
« concurrents » durant les pluies n’est pas quantifié réellement. Cet impact est négligé 
en se basant sur des hypothèses indirectes (critères de sélection ou étude de 
l’évolution temporelle des coefficients Λ). Sans cette caractérisation précise, il est 
délicat de certifier quels sont les causes des désaccords entre ces études. 
• Enfin, le nombre d’évènements pluvieux retenus après estimation de la convergence 
des coefficients Λ(t) dépend fortement du nombre total de pluies recensées. Si cet 
échantillon de base est faible, les coefficients de lessivage Λmacro sont moyennés sur 
peu de valeurs. Cette remarque est particulièrement valable concernant les résultats 
pour les particules d’aérosol de diamètre supérieur à 1 µm, pour une classification des 
coefficients Λmacro selon le type de pluie (cas des pluies CVF notamment) ou pour 
l’étude du lessivage par la neige. 
A l’échelle « macroscopique », la balance entre l’effet du lessivage et celui des phénomènes 
« concurrents » peut être très fluctuante. Il en résulte une succession de phases durant 
lesquelles soit les phénomènes « concurrents » sont dominants soit le lessivage est le 
processus prépondérant sur la dynamique des particules d’aérosol par temps humide. 
Considérer le temps Tmacro dans le calcul de Λmacro entraine les limitations décrites 
précédemment et ne permet pas d’identifier ces phases. Estimer le lessivage sur des 
périodes de temps de pluie plus courtes et ne plus considérer l’entièreté des évènements 
peut donc être une solution. La résolution temporelle des instruments utilisés pour mesurer 
les concentrations de particules d’aérosol et les caractéristiques des précipitations est de 
l’ordre d’une minute. Utiliser cette propriété des appareils est une piste intéressante pour 
s’affranchir des restrictions engendrées par l’approche « macroscopique ». 
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CHAPITRE 4 : CARACTERISATION DU LESSIVAGE PAR 
UNE APPROCHE « INTRA-EVENEMENTIELLE » 
Dans cette section, le lessivage est étudié en décomposant les précipitations en courtes 
phases pour lesquelles les mesures de concentrations in situ et les calculs théoriques sont 
comparés. 
4.1. Définition de l’approche 
Pour pallier les limitations inhérentes à l’approche « macroscopique », on se propose de 
calculer le coefficient de lessivage sur des périodes de temps plus courtes que la durée 
totale de l’évènement précipitant (quelques dizaines de minutes à quelques heures). Cela 
vise en particulier à soustraire les phases pendant lesquelles les phénomènes 
« concurrents » identifiés dans le chapitre précédent ont une influence. De même, sur des 
phases brèves, les éventuelles corrélations entre l’intensité des précipitations et le coefficient 
de lessivage seront plus facilement mises en évidence que sur des périodes où l’intensité 
fluctue. La granulométrie des particules d’aérosol est mesurée avec une résolution 
temporelle d’une minute pour les diamètres supérieurs à 0,265 µm et de cinq minutes pour 
Da < 215 nm. Le disdromètre donne aussi toutes les minutes les informations relatives à 
l’intensité des précipitations. En se basant sur ces spécifications, une nouvelle approche 
pour déterminer le potentiel de lessivage est proposée. 
Dans le cas de l’approche « macroscopique », les précipitations sont considérées comme 
des évènements unitaires. Dans cette nouvelle approche qualifiée d’« intra-évènementielle », 
chaque précipitation est décomposée en une succession de périodes (ou phases) de 
croissance ou de décroissance des concentrations particulaires. Pour chaque évènement, 
ces phases sont identifiées en dérivant les mesures de granulométrie de l’aérosol durant les 
précipitations. Chacune des phases de décroissance est ensuite considérée comme un 
sous-évènement pour lequel un coefficient de lessivage Λintra est calculé tel que : 
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Tintra est la durée de la phase considérée ; c1 et c2 respectivement les concentrations initiale 
au temps t1 (début de la phase) et finale au temps t2 (fin de la phase). 
En ne considérant que les phases de décroissance, l’effet des « sources » est réduit puisqu’il 
contribue à une augmentation des concentrations particulaires. Cependant, les phases de 
décroissance peuvent aussi bien refléter simultanément l’action du lessivage que celui des 
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phénomènes « concurrents ». Il faut donc comme dans le cas de l’approche 
« macroscopique » déterminer une méthode permettant de ne sélectionner que les 
coefficients Λintra les moins biaisés par ces phénomènes. A l’échelle de plusieurs heures, 
quantifier l’influence des « puits » n’est pas possible à partir des données disponibles (cf. 
section 3.4.3.2). Pour des périodes de quelques dizaines de minutes (période typique des 
phases de décroissance), cette qualification est encore moins pertinente. La sélection des 
coefficients Λintra repose donc sur la comparaison des mesures obtenues in situ avec la 
relation théorique décrivant l’évolution temporelle des concentrations en particules d’aérosol 
sous l’effet du lessivage. Pour rappel, cette relation s’exprime de la manière suivante : 
 )*exp(*)(),( 0 tDctDc aath Λ−=  (29) 
A partir de la valeur de Λintra calculé par l’équation (28), les valeurs des concentrations 
théoriques cth sont calculées pour chaque phase telles que : 
 )*exp(*)(),( intint1 raraaath TDctDc Λ−=  (30) 
Les valeurs expérimentales cmes sont ensuite comparées aux valeurs théoriques cth et seules 
les phases pour lesquelles cette correspondance est bonne sont sélectionnées. Un 
indicateur statistique, le biais moyen normalisé (BMN), employé en modélisation (Russel et 
Dennis, 2000) est utilisé pour évaluer le degré de similitude entre les données 
expérimentales cmes(Da,t) et les valeurs calculées cth(Da,t). Ainsi, pour chaque phase le BMN 
est calculé tel que : 
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Pour illustrer la méthode de l’approche « intra-évènementielle », une pluie enregistrée entre 
le 4 et le 5 novembre 2011 sur le site de Cadarache est pris comme exemple (figure 4-1). 
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Figure 4-1 : Illustration de la méthodologie de l’approche « intra-évènementielle » 
La courbe verte représente l’évolution temporelle des concentrations particulaires cth 
calculées à partir du coefficient Λmacro utilisé au chapitre précédent. Malgré une nette 
diminution de la concentration entre le début et la fin de l’évènement, les mesures in situ 
(courbe tiretée rouge) ne correspondent pas à l’évolution théorique. Une analyse « intra-
évènementielle » de cette pluie se révèle donc nécessaire. Deux phases dont le début et la 
fin sont symbolisées par des ronds noirs sont considérées à titre d’exemple. Les coefficients 
Λintra sont calculés pour ces deux périodes de décroissance ainsi que les valeurs cth(t) 
(courbes pleines rouges). Comme l’illustre la figure 4-2, dans ces deux cas, les mesures de 
concentration particulaire cmes concordent bien avec les valeurs cth calculées, avec un BMN 
de 3,1% pour la phase 1 et de 3,3% pour la phase 2. 
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Figure 4-2 : Comparaison des concentrations particulaires entre mesures et calculs pour 
deux exemples de phases 
L’approche « intra-évènementielle » présente ainsi trois avantages principaux par rapport à 
l’approche « macroscopique » : 
Tout d’abord, l’étude du lessivage de la neige selon une approche « macroscopique » n’est 
possible que sur un nombre très restreint d’évènements. Les résultats obtenus (cf. section 
3.5.4) sont donc à prendre avec précaution. Cependant la durée totale de chutes de neige 
enregistrée sur le site de Grenoble est conséquente, avec un total d’environ 152 heures de 
mesures. Sur cette période de temps, le nombre de sous-évènements exploitables pour 
déterminer les potentiels de lessivage induits par la neige est potentiellement important. 
Ensuite, la sélection des coefficients Λintra se fait par la comparaison des mesures in situ cmes 
avec les valeurs calculées cth. Les critères de sélection sont uniquement basés sur la 
correspondance entre ces deux jeux de données sans qu’il soit nécessaire de les coupler 
avec d’autres bases de données (notamment météorologiques). 
Enfin, dans le cas de l’approche « macroscopique », la base de données des coefficients de 
lessivage exploitables dépend fortement du nombre de précipitations recensées. En 
fractionnant ces précipitations en sous-évènements considérés comme des entités à part 
entière, la méthode employée dans l’approche « intra-évènementielle » permet de disposer 
d’un nombre plus important de données à exploiter. De la même manière que dans le cas de 
l’approche « macroscopique », la méthodologie employée dans cette approche « intra-
évènementielle » ne permet pas de quantifier les phénomènes « concurrents ». Pour les 
phases sélectionnées, la décroissance exponentielle des concentrations peut donc 
éventuellement être aussi bien l’effet du lessivage que le résultat des effets de l’advection 
et/ou d’autres phénomènes « concurrents » de type puits ou source. Mais ces phénomènes 
ne suivent pas a priori la même loi mathématique (a fortiori pas une loi exponentielle). Ils 
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découlent plus d’un certain degré de « chaos » lié à la variabilité des sources et des 
conditions atmosphériques. Toutefois, appuyer les résultats sur un très nombre de 
coefficients Λintra permet de minimiser le risque de prendre en compte des périodes où le 
lessivage n’est pas le processus prédominant.  
4.2. Critères de sélection des données 
4.2.1. Evènements pluvieux 
4.2.1.1. Biais moyen normalisé BMN 
Pour identifier les phases durant lesquelles la correspondance entre les valeurs calculées cth 
et les mesures cmes obtenues in situ est bonne, il est nécessaire de déterminer une valeur 
limite du BMN pour filtrer les données brutes. Pour choisir cette valeur, une étude de 
sensibilité de la valeur de Λintra en fonction de différentes valeurs seuils de BMN est faite. 
• Mesures OPC 
Pour trois diamètres Da (0,265, 0,9 et 4,5 µm) et pour les trois sites de mesure, la figure 4-3 
représente les valeurs médianes (triangle bleu) et moyennes (point rouge) des coefficients 
de lessivage Λintra selon la valeur absolue du BMN utilisée pour filtrer les données brutes. La 
taille de l’échantillon statistique des coefficients Λintra (trait horizontal noir) qui satisfont 
chacun des critères est aussi représentée sur les graphiques (ordonnée de droite). 
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- Pour Da = 0,265 µm 
 
- Pour Da = 0,9 µm 
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- Pour Da = 4,5 µm 
 
Figure 4-3 : Influence du critère |BMN| sur les valeurs de Λintra pour les phases de pluie 
(mesures OPC, trois sites d’étude) 
(a) Da = 0,265 µm ; (b) Da = 0,9 µm ; (c) Da = 4,5 µm 
Dans le cas des trois sites, pour Da = 0,265 µm, les valeurs moyennes et médianes de Λintra 
augmentent de manière significative entre les critères « < 2% » et « < 10% ». Pour les seuils 
de |BMN| inférieurs, ces valeurs sont relativement constantes. Pour les seuils supérieurs, les 
coefficients Λintra sont équivalents aux valeurs brutes (sans critère de sélection). Ce constat 
est aussi valable pour Da = 0,9 µm. Pour Da = 4,5 µm, entre les critères « < 0,1 » et « < 0,5 », 
les valeurs moyennes et médianes diminuent pour les sites de Cadarache et Gardanne et 
elles sont équivalentes dans le cas de Grenoble. Les coefficients Λintra moyens et médians 
augmentent ensuite progressivement entre le critère « < 10 » et les données brutes. 
La valeur seuil de 5% pour le |BMN| est un point d’inflexion sur les valeurs de Λintra récurrent 
dans le cas des trois sites et pour les trois diamètres retenus. Les données brutes sont donc 
filtrées en ne gardant que les phases pour lesquelles le biais moyen normalisé absolu est 
inférieur ou égal à 5%. Cette sélection est en accord avec les recommandations de L’Agence 
de Protection de l’Environnement des Etats-Unis  qui préconise que les valeurs de BMN 
soient comprises entre ±5% et ±15% pour considérer un bon accord entre observations et 
calculs (Russell et Dennis, 2000). Ce critère de sélection est aussi un bon compromis entre 
  109
une très bonne similitude entre les données expérimentales et les valeurs calculées et un 
nombre conséquent de phases sélectionnées, même pour les particules les plus grosses 
(plusieurs dizaines de phases pour Da = 4,5 µm). 
• Mesures SMPS 
La même analyse de sensibilité est faite sur trois diamètres de la plage de mesure du SMPS 
sur le site de Cadarache : 10 et 215 nm (correspondant aux limites inférieure et supérieure 
de la plage de mesure) et 92 nm en tant que diamètre médian. La figure 4-4 représente donc 
pour ces trois diamètres les valeurs moyennes et médianes (rond rouge et triangle bleu) des 
coefficients Λintra selon la valeur seuil du |BMN|, ainsi que la taille de l’échantillon statistique 
(trait noir). 
 
Figure 4-4 : Influence du critère |BMN| sur les valeurs de Λintra pour les phases de pluie 
(mesures SMPS, site de Cadarache) 
(a) Da = 10 nm ; (b) Da = 92 nm ; (c) Da = 215 nm 
Pour Da = 10 nm, les valeurs moyennes et médianes des coefficients Λintra entre les critères 
« < 0,5 » et « < 5 » sont semblables. Elles augmentent ensuite régulièrement jusqu’à 
atteindre les valeurs sans critère de filtrage. Pour Da = 92 nm, les valeurs moyennes et 
médianes de Λintra augmentent significativement entre les critères « < 1 » et « < 10 » avant 
d’atteindre une valeur limite correspondant aux moyennes et médianes des données brutes. 
Etant donné le peu de données disponibles (3 valeurs), les paramètres statistiques pour le 
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critère « < 0,5 » ne sont pas considérés. Pour Da = 215 nm, le critère « < 0,5 » est aussi 
ignoré (2 valeurs exploitables). Entre les critères « < 1 » et « < 20 », les valeurs de Λintra 
augmentent régulièrement jusqu’aux valeurs moyennes et médianes des données brutes. 
Dans le cas des mesures SMPS, la différence des valeurs moyennes et médianes de Λintra 
autour du critère « < 5 » est moins marquée que concernant les mesures OPC. Malgré cela, 
filtrer les phases à partir du critère « |BMN| < 5% » est là encore un bon compromis entre 
des coefficients Λintra retenus représentatifs et un échantillon de données d’une dizaine de 
valeurs au minimum. 
4.2.1.2. Durée de la phase Tintra 
L’impact de la durée des phases Tintra sur les valeurs de Λintra est aussi à prendre en compte. 
En effet, pour des phases d’une durée trop courte, le calcul du BMN n’est pas significatif 
puisque basé sur un nombre de données trop faibles. Pour garantir des résultats 
représentatifs, une valeur seuil de Tintra élevée pourrait être prise. Toutefois, le choix de cette 
solution éliminerait de fait des données exploitables pour les particules d’aérosol du mode 
« grossier » (Da > 1 µm), domaine de taille pour lequel les périodes de décroissance 
recensées sont souvent d’une durée de l’ordre d’une dizaine de minutes. Une trop grande 
valeur seuil éliminerait aussi les phases de fortes intensités pluviométriques (plusieurs 
dizaines à centaines de mm h-1) qui sont par nature relativement courtes (typiquement une 
dizaine de minutes). Pour choisir la valeur seuil appropriée, l’analyse de la variabilité des 
valeurs Λintra selon le critère Tintra utilisé est effectuée.  
• Mesures OPC 
Pour les trois sites de mesure, la figure 4-5 représente les valeurs moyennes (points rouges) 
et médianes (triangles bleus) des coefficients Λintra pour les diamètres 0,265, 0,9 et 4,5 µm 
selon la valeur seuil de Tintra utilisée pour filtrer les données brutes. Le nombre de valeurs 
(trait horizontal noir) est aussi représenté (ordonnée de droite). 
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- Pour Da = 0,265 µm 
 
- Pour Da = 0,9 µm 
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- Pour Da = 4,5 µm 
 
Figure 4-5 : Influence du critère Tintra sur les valeurs de Λintra pour les phases de pluie 
(mesures OPC, trois sites d’étude) 
(a) Da = 0,265 µm ; (b) Da = 0,9 µm ; (c) Da = 4,5 µm 
Pour Da = 0,265 µm et quel que soit le site, les valeurs moyennes et médianes de Λintra sont 
semblables dans le cas où les données ne sont pas filtrées et jusqu’au critère « > 7 ». Pour 
des valeurs seuils de Tintra supérieures, les moyennes diminuent de manière notable, la 
diminution des valeurs médianes étant marginale. Pour Da = 0,9 µm, les valeurs moyennes 
et médianes diminuent significativement à mesure que le critère Tintra augmente. Cette 
constatation est aussi valable pour les particules de 4,5 µm de diamètre. Cependant, pour 
des valeurs seuils de Tintra supérieures à 10 minutes, le nombre de phases exploitables est 
faible avec moins de 10 valeurs de Λintra dans le cas de Cadarache et Grenoble, voire nul 
dans le cas de Grenoble. 
Ici, les valeurs moyennes et médianes des coefficients Λintra ne divergent pas clairement pour 
une valeur seuil de Tintra identifiée. De plus, prendre une valeur seuil de Tintra unique quelle 
que soit le diamètre des particules d’aérosol ne semble pas judicieux. En effet, le nombre de 
données exploitables pour les grosses particules diminuent notablement quand la valeur 
seuil de Tintra est supérieure à 10 minutes tandis que ce nombre reste conséquent pour les 
particules plus fines jusqu’à une valeur seuil de 15 minutes. Pour les particules d’aérosol de 
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diamètre compris entre 0,265 et 1 µm, la valeur seuil de Tintra est prise à 15 minutes, tandis 
que pour Da > 1 µm elle est fixée à 7 minutes. 
• Mesures SMPS 
Dans le cas des mesures SMPS, les valeurs seuils de Tintra utilisées pour étudier la variabilité 
des coefficients Λintra sont différentes puisque la résolution temporelle du granulomètre 
SMPS est de cinq minutes. Pour comparer un nombre appréciable de valeurs cth et cmes et 
avoir une valeur du BMN qui soit pertinente, les valeurs de Tintra sont nécessairement plus 
grandes, une durée de 30 minutes correspondant ici à 6 mesures et non plus à 30. La figure 
4-6 représente là encore les valeurs moyennes et médianes des coefficients Λintra (ronds 
rouges et triangles bleus) selon la valeur seuil Tintra ainsi que la taille de l’échantillon 
statistique (trait noir) correspondant. 
 
Figure 4-6 : Influence du critère Tintra sur les valeurs de Λintra pour les phases de pluie 
(mesures SMPS, site de Cadarache) 
(a) Da = 10 nm ; (b) Da = 92 nm ; (c) Da = 215 nm 
Comme dans le cas des mesures OPC, quelque soit le diamètre des nanoparticules, il n’y 
pas de critères pour lequel on puisse observer une nette différence des valeurs moyennes et 
médianes de Λintra. Cependant, pour une valeur seuil de Tintra supérieure à 40 minutes, le 
nombre de coefficients exploitables est inférieur à 10 valeurs pour Da égal à 92 et 215 nm et 
nul pour les particules de 10 nm. 
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Afin de disposer d’un échantillon de coefficients suffisant une fois les critères sur Tintra et 
BMN couplés, le choix a été fait de ne garder que les phases de décroissance supérieures à 
30 minutes (soit plus de 6 mesures). 
4.2.2. Evènements neigeux 
La même analyse sur la sensibilité des valeurs de Λintra à différentes valeurs de |BMN| et Tintra 
comme critères de sélection est effectuée sur les phases de décroissance durant des chutes 
de neige. Même si seules les données du site de Grenoble sont utilisées, la durée cumulée 
des chutes de neige enregistrée (plus de 150 heures) est considérée comme suffisante pour 
extraire un grand nombre de données exploitables pour les particules de diamètre supérieur 
à 0,265 µm. 
4.2.2.1. Biais moyen normalisé 
La figure 4-7 représente la variabilité induite sur les valeurs moyennes et médianes de Λintra 
par différentes valeurs seuils du |BMN| pour les diamètres 0,265, 0,9 et 4,5 µm ainsi que le 
nombre de valeurs correspondantes. 
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Figure 4-7 : Influence du critère |BMN| sur les valeurs de Λintra pour les phases de neige 
(mesures OPC, site de Grenoble) 
(a) Da = 0,265 µm ; (b) Da = 0,9 µm ; (c) Da = 4,5 µm 
Les moyennes et médianes de Λintra ne changent pas significativement à partir d’une valeur 
particulière du critère |BMN|. Cependant pour Da = 4,5 µm, le nombre de valeurs de Λintra est 
faible (moins de cinq valeurs) quand la valeur du critère |BMN| est inférieure à 5%. 
Comme dans le cas des évènements pluvieux, les phases de décroissance durant des 
chutes de neige sont considérées uniquement si le biais est inférieur 5%. 
4.2.2.2. Durée de la phase 
La figure 4-8 représente les valeurs moyennes et médianes de Λintra selon la valeur du critère 
Tintra utilisée pour filtrer les données brutes et le nombre de valeurs correspondantes. 
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Figure 4-8 : Influence du critère Tintra sur les valeurs de Λintra pour les phases de neige 
(mesures OPC, site de Grenoble) 
(a) Da = 0,265 µm ; (b) Da = 0,9 µm ; (c) Da = 4,5 µm 
Pour les trois diamètres retenus, il n’y a pas de critère particulier pour lequel une divergence 
claire des valeurs moyennes et médianes de Λintra est constatée. Pour une valeur seuil de 
Tintra supérieure à 7 minutes, le nombre de données exploitables pour Da = 4,5 µm est nul. 
Pour le diamètre 0,9 µm, ce nombre devient minime (moins de 10 valeurs) pour une valeur 
seuil de 15 minutes. 
Pour les particules d’aérosol de diamètre compris entre 0,265 et 1 µm, la valeur seuil de Tintra 
pour les phases de décroissance durant des chutes de neige est fixée à 10 minutes, tandis 
qu’elle est fixée à 7 minutes pour Da > 1 µm. 
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En résumé, la sélection des coefficients Λintra brutes se fait ensuite selon les critères 
suivants : 
 Pluie : Tintra > 30 min, Da Є [10 - 215] nm  |BMN| < 5% 
 Tintra > 15 min, Da Є [0,265 - 1] µm  |BMN| < 5% 
 Tintra > 7 min, Da > 1 µm   |BMN| < 5% 
 Neige : Tintra > 10 min, Da Є [0,265 - 1] µm  |BMN| < 5% 
 Tintra > 7 min, Da > 1 µm   |BMN| < 5% 
4.3. Résultats et discussions 
Comme indiqué dans la partie 4.1, les coefficients de lessivage Λintra ne sont calculés que sur 
des phases de décroissance des concentrations en particules. Pour sélectionner ces 
phases, tous les canaux de mesures accessibles aux granulomètres EDM180 et WRAS665 
doivent être examinées. Cela représente une quantité de données à analyser très 
importante. Dans le cas des trois sites et pour des particules d’aérosol d’un diamètre 
supérieur à 0,265 µm, l’ensemble de la base de données représente environ 150.000 
mesures pour chaque classe de diamètre Da mesuré. Pour les particules inférieures à 
215 nm de diamètre, la base de données à analyser représente environ 2.500 mesures. 
Pour réduire le temps passé à extraire les phases de décroissance de ces deux bases de 
données, le calcul des coefficients Λintra n’est pas fait pour la totalité des diamètres Da 
mesurés par les granulomètres OPC et SMPS mais sur un nombre réduit de diamètres. 
Entre 0,265 et 16,25 µm, sur un total de 26 canaux de mesures, 12 classes de diamètres 
sont retenues, soit pratiquement un diamètre sur deux. L’intervalle entre les valeurs de Da 
varie de quelques dizaines de nanomètres (pour les particules les plus fines) à quelques 
micromètres (pour les « grosses » particules. Dans le cas du SMPS, l’intervalle entre chacun 
des 45 canaux de mesure est de l’ordre de quelques nanomètres pour la gamme de 
diamètre inférieure à quelques dizaines de nanomètres pour la gamme de diamètre 
supérieure. Entre 10 et 215 nm, les 9 valeurs de Da conservées ont un intervalle d’au plus 
40 nm entre elles. Cette sélection des diamètres permet de réduire significativement la 
quantité de données à analyser tout en préservant la représentativité des résultats obtenus 
pour les gammes de mesure des granulomètres OPC et SMPS. 
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Comme dans le cas de l’approche « macroscopique », pour caractériser les résultats d’un 
point de vue statistique, les valeurs des moyennes géométriques µg, médianes M, les 1e et 9 
déciles et les coefficients de dispersion CD12 sont utilisées. 
4.3.1. Evènements pluvieux 
4.3.1.1. Λintra = f(Da) de la gamme nanométrique à supermicronique 
La figure 4-9 représente à partir des mesures faites sur le site de Cadarache le coefficient de 
lessivage Λintra en fonction du diamètre Da compris entre 10 nm et 4,5 µm. Bien que le calcul 
de Λintra ait été fait pour des diamètres supérieurs à 4,5 µm, ces données ne satisfont pas les 
critères imposés sur la valeur du biais moyen normalisé et sur la durée de la phase de 
décroissance. Les résultats issus des données mesurées par le SMPS (rouge sombre) sont 
différenciés de ceux issus de mesures du granulomètre OPC (rouge clair). Les valeurs de µg, 
M et CD de cette série de résultats sont regroupées dans le tableau 3-2. 
 
Figure 4-9 : Λintra = f(Da) de la gamme nanométrique à la gamme supermicronique 
(site de Cadarache) 
                                               
 
12 Ratio entre la différence des 9e et 1e déciles et la moyenne géométrique µg 
  119
Sur l’ensemble du spectre granulométrique mesuré, les résultats issus des mesures 
« SMPS » et « OPC » sont cohérents, avec une bonne continuité des valeurs de Λintra entre 
les diamètres 215 et 265 nm. Entre 10 nm et 4,5 µm, les valeurs de µg sont très peu 
différentes des valeurs de M. Avec un coefficient CD compris entre 0,9 et 2,4, la dispersion 
des valeurs de Λintra est faible. Le minimum du potentiel de lessivage est obtenu pour 
Da = 0,265 µm. Comme dans le cas de l’approche « macroscopique », la représentativité du 
diamètre Da associé à ce potentiel de lessivage minimum est à prendre avec précaution. En 
effet, entre 50 et 350 nm, le coefficient Λintra varie peu, avec une valeur µg comprise entre 
1,49.10-4 et 2,44.10-4 s-1, soit un ratio de 1,6. Entre 10 et 50 nm, les valeurs de Λintra sont 
comprises entre 1,51.10-4 et 5,49.10-4 s-1 soit un ratio de 3,6. Entre 350 nm et 4,500 µm, ce 
ratio est d’environ 5,1 avec des valeurs minimale et maximale respectivement de 2,88.10-4 et 
1,48.10-3 s-1. L’intervalle de diamètre où le potentiel de lessivage est minimal reste 
cependant cohérent avec la gamme de diamètre associée au « Greenfield gap » (Da compris 
entre 0,1 et 1 µm). Entre 0,9 et 1,45 µm, le coefficient Λintra augmente de manière importante 
(valeur multipliée par environ 2,5), tandis qu’entre 1,45 et 4,5 µm la valeur de Λintra est 
multipliée par environ 1,3. Même si elle n’est pas aussi importante que celle prévu par le 
modèle de Slinn (figure 1-6), cette augmentation du potentiel de lessivage pour les particules 
du mode « grossier » (Da > 1 µm) peut être expliquée par la prédominance de la collecte des 
particules d’aérosol par impaction inertielle vis-à-vis des autres mécanismes de collecte 
(effets phorétiques, électriques, diffusion Brownienne ou interception). 
Tableau 4-1 : Etendue des valeurs des paramètres statistiques de la série Λintra = f(Da) de la 
gamme nanométrique à la gamme supermicronique pour les phases de pluie (site de 
Cadarache) 
 
Da (µm) µg M CD 
Min Max Min Max Min Max Min Max 
SMPS 0,010 0,215 1,51.10-4 5,49.10-4 1,41.10-4 4,98.10-4 0,9 2,2 
OPC 0,265 4,5 1,49.10-4 1,48.10-3 1,64.10-4 1,65.10-3 0,9 2,4 
 
Au sein de l’IRSN, une étude sur le lessivage des particules d’aérosol atmosphérique en 
conditions in situ est également menée au Laboratoire de Radioécologie de 
Cherbourg-Octeville (LRC). La méthodologie employée dans cette étude est identique à la 
nôtre : les coefficients de lessivage Λ sont calculés sur de courtes périodes de décroissance 
des concentrations particulaires et les données sont sélectionnées selon leur degré 
d’ajustement avec une décroissance exponentielle. La figure 4-10 représente les résultats 
préliminaires de cette étude pour des particules de diamètre compris entre 15 et 500 nm. 
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Figure 4-10 : Cartographie du coefficient de lessivage Λ selon le diamètre des particules et 
l’intensité pluviométrique (Laguionie et al., 2011) 
L’intensité pluviométrique varie entre 0,03 et 16 mm h-1. Cette gamme d’intensité 
pluviométrique est similaire aux conditions dans lesquelles nos propres mesures ont été 
faites, ce qui rend pertinent la comparaison des résultats. Les résultats présentés dans la 
figure 4-10 ne correspondent pas à des valeurs de coefficients Λ moyens. Néanmoins pour 
un diamètre de particule fixé, il est possible d’extrapoler ces valeurs moyennes pour les 
comparer aux nôtres. Ainsi, les valeurs obtenues par Laguionie et al. (2011) sont 
supérieures d’environ un ordre de grandeur à nos valeurs. En revanche, le potentiel de 
lessivage minimal pour un diamètre compris entre 40 et 200 nm concorde avec nos 
observations. Les pluies enregistrées à Cherbourg sont composées de gouttes d’environ 
0,7 mm de diamètre (communication personnelle, Laguionie P.). Cette taille moyenne des 
gouttes est légèrement plus fine que le diamètre caractéristique des gouttes composant les 
pluies de la classification établie dans la section 2.3.4.2 (0,8 pour les pluies ST ; 1 pour les 
pluies MX et 1,2 pour les pluies CVF). Cette différence peut expliquer en partie l’écart entre 
les deux jeux de données puisque le modèle de Slinn montre que l’efficacité de collecte des 
particules par les gouttes de pluie est multipliée par 10 lorsque le diamètre des gouttes 
diminue de 1 à 0,1 mm. Une analyse plus fine des distributions granulométriques des 
gouttes sur les différents sites devrait permettre de vérifier l’influence de la taille des 
hydrométéores sur les coefficients de lessivage déterminés sur les différents sites. 
Λ (s-1) 
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4.3.1.2. Λintra = f(Da) pour les trois sites de mesure 
Les coefficients de lessivage Λintra calculés pour Da compris entre 0,265 et 7 µm à partir des 
mesures des trois sites d’étude sont représentés sur la figure 4-11. Les valeurs extrêmes 
des paramètres statistiques se rapportant à ces trois jeux de données sont agrégées dans le 
tableau 4-2. 
 
Figure 4-11 : Λintra = f(Da) selon les sites d’études 
Les courbes Λintra = f(Da) ainsi que les moyennes et médianes sont une nouvelle fois très 
semblables entre les trois sites. Entre 0,265 et 4,5 µm, aucune distinction liée à 
l’hétérogénéité des sources d’émissions de particules n’est mise en évidence. Comme dans 
le cas des résultats présentés dans la partie sur l’approche « macroscopique », ceci 
confirme que la valeur de µg peut être considérée comme suffisante pour caractériser la 
relation Λintra = f(Da).La variabilité des valeurs de Λintra est faible pour l’ensemble des 
données, avec un coefficient CD compris entre 0,4 et 2,4. Pour chacun des sites, les 
caractéristiques moyennes (durée Tintra et intensité pluviométrique Iintra) des phases 
sélectionnées sont similaires. La faible valeur moyenne de Iintra (inférieure à 2 mm h-1) est 
semblable aux valeurs moyennes de Imacro pour les évènements retenus dans l’approche 
« macroscopique » (cf. tableau 3-3). 
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Tableau 4-2 : Etendue des valeurs des paramètres statistiques des séries Λintra = f(Da) et 
caractéristiques moyennes des phases de pluie (trois sites d’étude) 
 Cadarache Gardanne Grenoble 
Da (µm) 
Min 0,265 0,265 0,265 
Max 4,5 4,5 7 
µg 
Min 1,49.10-4 1,52.10-4 2,35.10-4 
Max 1,48.10-3 1,28.10-3 2,45.10-3 
M 
Min 1,64.10-4 1,57.10-4 2,44.10-4 
Max 1,65.10-3 1,27.10-3 2,45.10-3 
CD 
Min 0,9 0,7 0,4 
Max 2,4 1,9 2,4 
Iintra (mm h-1) µg 1,7 1,2 1,3 
Tintra (min)13 µg 24 - 10 23 - 11 20 - 10 
4.3.1.3. Demi-vie d’efficacité de lessivage et période de quasi-disparition 
Pour analyser les demi-vies d’efficacité de lessivage14 sur l’intégralité de la gamme de 
mesure, les relations t1/2 = f(Da) issues des mesures SMPS obtenues sur le site de 
Cadarache et des mesures OPC réalisées sur les trois sites sont représentées sur la figure 
4-12. Les étendues des valeurs de t1/2 et t1/10 pour chaque jeu de données sont indiquées 
dans le tableau 4-3. 
                                               
 
13 Etant donné que le critère de sélection sur Tintra diffère selon le diamètre des particules, les 
valeurs moyennes de Tintra sont données pour la gamme de diamètre [0,265 - 1] µm et pour 
Da > 1 µm. 
14 Temps au bout duquel la moitié de la quantité initiale de particules a été lessivée 
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Figure 4-12 : t1/2 = f(Da) de la gamme nanométrique à supermicronique (trois sites d’étude) 
Les différences en termes de cinétique de lessivage pour différentes gammes de taille de 
particules sont clairement mises en évidence. Entre 50 et 350 nm, la demi-vie d’efficacité de 
lessivage est comprise entre 50 et 80 minutes. Pour Da < 50 nm, la moitié de la quantité 
initiale de particules est lessivée au bout de 25 à 45 minutes. Pour Da > 350 nm, la cinétique 
est plus rapide avec des temps t1/2 compris entre 40 et 8 minutes. Au maximum, 90% de la 
quantité initiale d’aérosol atmosphérique est lessivée après environ trois à quatre heures. 
Pour les particules de plusieurs microns, ce temps de quasi-disparition est de l’ordre d’une 
heure. Les résultats mettent une nouvelle fois en évidence l’importance de considérer le 
potentiel de lessivage des pluies comme dépendant du diamètre des particules. En effet, la 
différence de temps t1/2 entre le potentiel minimum (obtenu pour des particules du mode 
accumulation) et le potentiel maximum (pour des particules du mode grossier) est de l’ordre 
d’une heure. Concernant la disparition de 90% de la quantité initiale, cette différence de 
temps est d’environ trois heures. 
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Tableau 4-3 : Etendue des valeurs de t1/2 et t1/10 de la gamme nanométrique à 
supermicronique (trois sites d’étude) 
Site 
Da (µm) t1/2 (min) t1/10 (h) 
Min Max Min Max Min Max 
Cadarache - SMPS 0,010 0,215 21 76 1,2 4,2 
Cadarache - OPC 0,265 4,5 8 77 0,9 4,2 
Gardanne 0,265 4,5 9 76 1 4,2 
Grenoble 0,265 7 8 49 0,9 2,7 
4.3.1.4. Comparaison des résultats obtenus par les différentes approches 
Dans le chapitre 3, les coefficients de lessivage Λmacro sont calculés en considérant 
uniquement les concentrations de particules en début et en fin de pluie. Les résultats 
obtenus ne prennent donc pas en compte l’impact de la variabilité de l’intensité 
pluviométrique sur les potentiels de lessivage. L’approche « intra-évènementielle » présenté 
ici permet de pallier ce manque d’informations. Pour confirmer ou infirmer les limitations de 
l’approche « macroscopique », il peut être intéressant de comparer les résultats obtenus par 
les deux types d’approches. Dans le cas des deux approches, les trois sites ne se 
distinguent pas par des résultats spécifiques. Les coefficients de lessivage calculés selon les 
deux approches à partir des données de Cadarache (de la gamme de taille nanométrique à 
supermicronique) servent de point de comparaison (figure 4-13). Les résultats obtenus par 
l’approche « intra-évènementielle » sont considérés comme la référence. En effet, le calcul 
des coefficients Λintra est basé a priori sur une méthode permettant d’atténuer l’effet des 
phénomènes « concurrents » avec un degré de confiance plus élevé que la méthode 
employée dans le cas de l’approche « macroscopique ». 
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Figure 4-13 : Λ = f(Da) obtenus selon les différentes approches méthodologiques 
Selon la gamme de diamètre des particules d’aérosol, l’écart entre les coefficients Λintra et 
Λmacro est variable. Pour la gamme de mesures SMPS, le ratio Λintra/Λmacro est modéré avec 
une valeur comprise entre 1,9 et 3,4. Pour la gamme de mesures OPC par contre, les écarts 
entre les coefficients moyens sont plus significatifs, avec un ratio Λintra/Λmacro compris entre 
2,1 et 12. Ce ratio est d’autant plus élevé que le diamètre des particules augmente. 
Pour les particules de diamètre inférieur à 1 µm, calculer le coefficient de lessivage par une 
approche « macroscopique » ou « intra-évènementielle » implique une différence 
relativement modérée (ratio moyen inférieur à 3). Pour Da > 1 µm, la différence devient 
importante (ratio moyen de 7,5). Dans le cas où les coefficients de lessivage ne pourraient 
être calculés que par une approche « macroscopique » (données de concentrations 
particulaires disponibles à une faible résolution temporelle par exemple), ces résultats 
peuvent être utilisés pour corriger les résultats obtenus pour les « grosses » particules. 
4.3.1.5. Paramétrisation du coefficient de lessivage 
4.3.1.5.1. En fonction du diamètre des particules d’aérosol 
Pour la modélisation du lessivage, il est important de disposer d’une paramétrisation du 
coefficient de lessivage en fonction de la taille des particules. Néanmoins, ce type 
d’information est relativement rare dans la littérature. Dans le cas de notre étude, les 
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potentiels de lessivage sont calculés à partir de mesures faites sur un même site pour une 
large gamme de diamètre (cf. section 4.3.1). Au vu de la cohérence des résultats sur 
l’intégralité de la gamme de taille de particules mesurée sur Cadarache (de la gamme 
« ultrafine » au mode « grossier ») et de leur faible variabilité, chercher une paramétrisation 
des données de la forme Λ=f(Da) est tout à fait pertinent. 
Pour paramétrer le coefficient de lessivage en fonction du diamètre des particules d’aérosol, 
Baklanov et Sorensen (2001) propose une paramétrisation de la forme f1(Da)*f2(I) pour Da 
compris entre 2,8 et 20 µm, avec f1 et f2 deux expressions polynomiales de degrés 3 et 2 
respectivement. Laakso et al. (2003) propose quant à eux une formulation pour les particules 
ultrafines (Da compris entre 10 et 500 nm) telle que Λ=10^(f3(Da,I)), f3 étant une expression 
fonction de log(Da)-n. En ce qui concerne nos résultats, ils peuvent être paramétrés selon la 
formule : 
 ))log(*)log(*)log(*exp( 432231 aDaDaDa aaa +++=Λ  (32) 
 
Avec : a1= -0,0256 ; a2= -1,002 ; a3= -12,23 ; a4= -52,82 
 
La figure 4-14 représente cette paramétrisation pour les particules d’aérosol de la gamme 
ultrafine au mode « grossier » (Da compris entre 10 nm et 10 µm), ainsi que les résultats du 
site de Cadarache. 
 
Figure 4-14 : Paramétrisation du coefficient Λintra selon le diamètre Da des particules 
entre 10 nm et 10 µm 
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Le coefficient de détermination R² ajusté de cette paramétrisation est de 0,919. Les résidus 
du modèle sont relativement faibles avec une erreur-type15 Et de 1,59.10-4 s-1. La 
paramétrisation proposée peut donc être considérée comme robuste pour les particules de la 
gamme de diamètre 10 nm à 10 µm. la valeur minimale associée à cette paramétrisation est 
obtenue pour Da ≈ 80 nm. Bien que plus faible que celle prédite par la théorie, elle reste 
cohérente la valeur du « Greenfield gap » (potentiel de lessivage minimal pour des particules 
de 100 nm à 1 µm de diamètre). 
Les paramétrisations de Baklanov et Sorensen (2001) et de Laakso et al. (2003) (calculées 
pour une intensité pluviométrique de 1 mm h-1), ainsi que l’expression théorique du 
coefficient de lessivage en fonction du diamètre des particules d’aérosol (cf. section 0) sont 
comparées avec la paramétrisation déduite de nos résultats (figure 4-15). 
 
Figure 4-15 : Comparaison des paramétrisations de la forme Λ = f(Da) 
La paramétrisation présentée dans cette étude donne des coefficients de lessivage 
supérieurs à ceux des autres paramétrisations expérimentales proposées dans la littérature 
quel que soit le diamètre Da des particules d’aérosol, avec un écart d’un ordre de grandeur 
environ. L’écart avec la théorie est d’environ deux ordres de grandeur pour Da < 3 µm. Pour 
                                               
 
15 Racine de l’erreur quadratique moyenne 
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des diamètres supérieurs, cet écart se réduit à un ordre de grandeur. Différentes raisons 
peuvent expliquer cette différence notable entre la théorie et nos résultats. Tout d’abord, 
l’efficacité de collecte Etot donnée par Wang (2010) est calculée à partir de valeurs 
constantes pour les caractéristiques microphysiques des gouttes d’eau (température de 
surface, charge électrique) et les conditions atmosphériques (RH, température de l’air). 
Toutefois, ces valeurs peuvent être différentes et variables en conditions in situ (notamment 
l’humidité relative ou la charge des gouttes d’eau) entrainant une efficacité de collecte Etot 
significativement plus importante. De plus, les travaux de Quérel (2012) ont mis en évidence 
un mécanisme de collecte, la recirculation arrière, qui n’est pas pris en compte dans 
l’expression de Etot utilisée dans la plupart des études. Les mesures faites par Quérel (2012) 
ont montré que l’efficacité de collecte Etot prenant en compte ce mécanisme est supérieure 
d’un à deux ordres de grandeur à l’efficacité de collecte totale par les effets mécaniques 
(diffusion Brownienne, interception et impaction). Cependant, cette différence majeure ne 
concerne que les particules d’aérosol de diamètre inférieur à 0,5 µm et des gouttes d’un 
diamètre de 2 mm (à l’heure actuelle, pas de mesures pour d’autres tailles). 
4.3.1.5.2. En fonction de l’intensité pluviométrique 
Les résultats donnés dans la section 4.3.1.5.1 sont moyennés sur l’ensemble des 
coefficients Λintra disponibles après l’application des critères de sélection sur les valeurs de 
|BMN| et Tintra. La paramétrisation de Λintra en fonction du diamètre Da présentée 
précédemment ne prend donc pas en compte la variabilité des potentiels de lessivage selon 
l’intensité pluviométrique I. Or, une telle paramétrisation présente aussi un intérêt certain en 
termes de modélisation opérationnelle notamment parce que ce paramètre peut être obtenu 
facilement et de façon quasi instantanée. 
Ainsi, à partir des données du site de Cadarache, la variabilité du coefficient Λintra en fonction 
de l’intensité pluviométrique Iintra est étudiée pour différentes gammes de tailles de 
particules : entre 0,265 et 0,5 µm (noté ici PM0,5-0,3), entre 0,5 et 1 µm (PM1-0,5), entre 1 et 
2,5 µm (PM2,5-1), entre 2,5 et 5 µm (PM5-2,5) et entre 5 et 10 µm (PM10-5) (figure 4-16). Pour la 
gamme de mesures du SMPS, les gammes de tailles de particules sont les suivantes : entre 
5 et 30 nm, 30 et 80, 80 et 150 et entre 150 et 350 nm. Pour chaque gamme de taille, les 
coefficients Λintra sont moyennées selon les gammes d’intensités pluviométriques suivantes : 
Iintra < 1 mm h-1, entre 1 et 5, entre 5 et 10, et Iintra > 10 mm h-1. Concernant les mesures 
SMPS, le nombre de coefficients Λintra pour chaque gamme d’intensité pluviométrique est 
trop faible pour que les résultats puissent être considérés comme représentatifs. Pour 
chaque gamme de PM, les données sont ajustées par une loi de la forme Λ = a*Ib. Cet 
ajustement en loi puissance est le plus utilisé dans la littérature pour paramétrer le coefficient 
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de lessivage en fonction de l’intensité pluviométrique (cf. section 1.4.3.3). Le tableau 4-4 
regroupe les coefficients a et b des paramétrisations déterminées à partir de nos données et 
les indicateurs statistiques (coefficient de détermination ajusté et erreur-type Et) de ces 
ajustements. 
 
Figure 4-16 : Coefficient de lessivage Λintra en fonction de l’intensité pluviométrique Iintra pour 
différentes gammes de tailles de particules (site de Cadarache) 
L’ajustement en loi puissance du coefficient de lessivage Λintra en fonction de l’intensité 
pluviométrique convient bien à nos données, avec une erreur-type faible et un coefficient R² 
ajusté élevé pour l’ensemble des gammes de PM. Entre 0,5 et 100 mm h-1, l’augmentation 
du coefficient Λintra est cohérente avec les précédents résultats, avec un potentiel de 
lessivage minimum pour les particules d’aérosol du mode accumulation (PM0,5-0,3) et un 
potentiel de lessivage maximum pour les particules du mode grossier (PM5-2,5). Pour une 
gamme d’intensité fixée, la hiérarchisation des potentiels de lessivage avec l’augmentation 
de la taille des particules est conservée (hormis pour la gamme PM1-0,5 pour laquelle il n’y a 
pas de données pour des intensités pluviométriques supérieures à 10 mm h-1). Pour la 
gamme PM0,5-0,3, le coefficient Λintra varie de 1,91.10-4 à 5,56.10-4 s-1, soit un rapport d’environ 
3. Ce rapport de variation est identique à celui trouvé par Laakso pour des particules dont le 
diamètre est compris entre 200 et 500 nm et pour des gammes d’intensités pluviométriques 
similaires (Laakso et al., 2003 ; figure 5). Toutefois, Volken et Schumann (1993) ou Chate et 
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Pranesha (2004) ne trouvent pas de dépendance entre le coefficient de lessivage et 
l’intensité pluviométrique. 
Tableau 4-4 : Coefficients a et b pour les paramétrisations Λintra = f(Iintra) et indicateurs de 
qualités des ajustements 
 Coefficient a (*10-4) Coefficient b R² ajusté Et (*10
-5) 
PM0,5-0,3 2,02 0,25 0,81 5,26 
PM1-0,5 3,57 0,11 0,94 3,04 
PM2,5-1 6,82 0,16 0,85 5,60 
PM5-2,5 11,8 0,10 0,56 25,3 
 
Les paramétrisations obtenues dans cette étude sont comparées aux formulations en loi 
puissance utilisées dans le modèle ldX de l’IRSN, par Baklanov et al. (2001) (Da < 2,8 µm) et 
par Laguionie et al. (2013) (Da compris entre 0,58 et 1,2 µm) (figure 4-17). 
 
Figure 4-17 : Comparaison des paramétrisations de la forme Λ = f(I) 
Les coefficients de lessivage donnés par le modèle ldX sont cohérents avec la 
paramétrisation utilisée par Baklanov (2001). Toutefois les valeurs de Λ donnés par le 
modèle ldX sont significativement différentes de nos résultats. Pour I = 0,5 mm h-1, l’écart 
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d’un facteur 6,8 pour la gamme PM0,5-0,3 est modéré alors que pour les particules du mode 
« grossier » (gamme PM5-2,5), cet écart peut atteindre un facteur 40. Pour une intensité 
pluviométrique extrême de 100 mm h-1, la tendance s’inverse et le modèle ldX surestime 
modérément les valeurs de Λ d’un facteur 2,7 (par rapport aux valeurs de la gamme PM5-2,5) 
à 7,8 (par rapport aux valeurs de la gamme PM0,5-0,3). La paramétrisation proposée par 
Laguionie et al. (2013) est quant à elle systématiquement supérieure à nos résultats pour la 
gamme PM0,5-0,3, mais l’écart reste faible même pour de très fortes intensités pluviométriques 
(écart d’un facteur 3 pour une intensité de 100 mm h-1). 
4.3.2. Evènements neigeux 
4.3.2.1. Λintra = f(Da) et demi-vie d’efficacité de lessivage 
Compte tenu de la méthodologie employée pour sélectionner les évènements, le lessivage 
des chutes de neige n’a pas pu être étudié selon l’approche « macroscopique ». Par la 
méthodologie décrite dans la section 4.1, l’échantillon de coefficients Λintra après l’application 
des critères de sélection sur les valeurs de Tintra et |BMN| est conséquent (quelques dizaines 
de valeurs pour Da < 0,9 µm). Son analyse statistique est alors pertinente (figure 4-18 et 
tableau 4-5). Les temps de demi-vie d’efficacité de lessivage et les périodes de quasi-
disparition sont aussi indiqués pour ce type de précipitation. 
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Figure 4-18 : Λintra (trait plein) et t1/2 (trait tireté) en fonction du diamètre Da pour les chutes de 
neige (site de Grenoble) 
Dans le cas des chutes de neige, la variation du coefficient Λintra entre 0,265 et 4,5 µm est de 
plus d’un ordre de grandeur, entre environ 2.10-4 et 2.10-3 s-1. La variabilité autour des 
valeurs moyennes est faible quel que soit le diamètre, avec un coefficient CD de 2 au 
maximum. Au vu de la faible dispersion des coefficients Λintra sur la gamme des particules 
mesurées, les résultats obtenus peuvent être considérés comme représentatif du lessivage 
de l’aérosol atmosphérique par des chutes de neige. L’augmentation des valeurs de Λintra est 
surtout importante entre 0,265 et 2,25 µm de diamètre, avec Λintra compris entre 1,5.10-4 et 
1,6.10-3 s-1. Entre 2,25 et 4,5 µm, le coefficient Λintra augmente peu (de 1,6.10-3 à 1,8.10-3 s-1). 
Ce plafonnement pour des particules de diamètre supérieur à 4,5 µm est cohérent avec le 
modèle de Slinn et la prédominance de la collecte par impaction. Sans information sur les 
particules d’aérosol de taille plus importante, il n’a pas été possible de confirmer cette 
tendance pour les particules du mode « grossier ». 
La cinétique du lessivage de l’aérosol atmosphérique par la neige est de l’ordre d’une heure 
au maximum pour la demi-vie d’efficacité de lessivage et d’environ quatre heures pour la 
période de quasi-disparition. 
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Tableau 4-5 : Etendue des paramètres statistiques de la série Λintra = f(Da) et des valeurs de 
t1/2 et t1/10 pour les chutes de neige (site de Grenoble) 
 Da (µm) µg M CD t1/2 (min) t1/10 (h) 
Min 0,265 1,49.10-4 1,64.10-4 0,5 6 0,7 
Max 4,5 1,79.10-3 1,90.10-3 2 77 4,2 
 
Peu d’études du lessivage de l’aérosol atmosphérique par des chutes de neige ont été faites. 
La plupart des études ont été réalisées en laboratoire et concernent des mesures d’efficacité 
de collecte de particules par différents types de flocons de neige. Néanmoins, nos résultats 
peuvent être comparés avec ceux obtenus par Kyrö et al. (2009) (figure 4-19). Les résultats 
de Paramonov et al. (2011) étant sensiblement identiques à ceux de Kyrö, ils ne sont pas 
représentés sur cette figure. 
 
Figure 4-19 : Comparaison des coefficients de lessivage Λ (chutes de neige) 
La gamme de taille de particules étudiée dans l’étude de Kyrö (10 nm et 1 µm) est différente 
de la nôtre (0,265 à 4,5 µm). Néanmoins, entre environ 0,3 et 1 µm, une comparaison des 
résultats est possible. Sur cette gamme de taille, les coefficients Λintra moyens que nous 
obtenons sont supérieurs d’environ un ordre de grandeur. Cet écart reste relativement 
constant pour la gamme de diamètre commun. Il est légèrement supérieur lorsque l’on 
compare nos résultats à ceux de Paramonov (2011) aux nôtres. Le potentiel de lessivage 
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minimal est observé par Kyrö à Da ≈ 200 nm. Dans l’étude de Paramonov, ce minimum est 
observé pour Da ≈ 100 nm. Cela est cohérent avec le fait que nous n’observions pas de 
minimum dans nos données (Da minimum de 0,265 µm). Concernant d’autres études 
menées en conditions in situ, Graedel et Franey (1975) ont obtenu des coefficients de 
lessivage compris entre 4,82.10-4 et 6,35.10-3 s-1 pour des particules d’un diamètre compris 
entre 0,29 et 1,48 µm. Ces valeurs correspondent à une demi-vie d’efficacité du lessivage 
d’environ 40 minutes, soit une période similaire aux résultats présentés dans le tableau 4-5. 
Cependant, leurs mesures ne font pas apparaitre de dépendance de Λ avec le diamètre Da 
des particules d’aérosol. 
Même en tenant compte de la variabilité de nos résultats, l’écart entre nos valeurs et les 
coefficients de lessivage obtenus dans de précédentes études in situ est significatif. Les 
conditions atmosphériques durant les mesures peuvent expliquer les désaccords constatés. 
En effet, Paramonov et al. (2011) ont mis en évidence l’augmentation du coefficient de 
lessivage avec l’humidité relative de l’air. Entre 80% et plus de 95%, la valeur de Λ est 
multipliée par un facteur d’environ 4. Dans le cas de notre étude, nous ne disposons pas des 
données météorologiques nécessaires pour étudier l’influence de l’humidité relative de l’air 
sur les résultats présentés. De plus, le type de flocons a potentiellement un impact important 
sur le lessivage durant des chutes de neige. Locatelli et Hobbs (1974) ont mesuré la masse, 
les dimensions et la vitesse de chute de 22 types d’hydrométéores solides. Ils ont montré 
que contrairement aux pluies qui sont uniquement formées de gouttes d’eau (considérées 
dans la plupart des cas comme sphériques), les hydrométéores qui composent les chutes de 
neige peuvent être de structures très différentes. En conséquence, l’efficacité de collecte Etot 
est très variable selon le type de flocons, notamment en ce qui concerne les mécanismes 
phorétiques comme suggéré dans Santachiara et al. (2013). 
4.3.2.2. Comparaison des résultats pour différents types de précipitation 
Etant donné que sur le site de Grenoble les potentiels de lessivage ont été déterminés pour 
les pluies et pour les chutes de neige, les coefficients Λintra obtenus pour les deux types de 
précipitations peuvent être comparés (figure 4-20). 
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Figure 4-20 : Comparaison des coefficients Λintra pour les pluies et les chutes de neige 
(site de Grenoble) 
Qu’ils s’agissent des évènements pluvieux ou des chutes de neige, les coefficients de 
lessivage Λintra ne sont pas significativement différents entre 0,265 et 4,5 µm. Cette 
constatation est surprenante puisque les précédentes études sur le lessivage des 
évènements neigeux ont fait apparaitre un potentiel de lessivage de 30 à 50 fois plus 
important par rapport au lessivage par la pluie pour des précipitations équivalente en termes 
de volume d’eau récolté (Graedel et Franey, 1975). Kyrö et al . (2009) ont obtenus des 
potentiels de lessivage légèrement supérieurs dans le cas des chutes de neige par rapport 
aux résultats obtenus par Laakso et al. (2003) sur le même site pour des évènements 
pluvieux. Cependant, dans la plupart des cas étudiés, l’intensité des chutes de neige est très 
faibles (inférieures à 0,3 mm h-1) alors que dans le cas des pluies, l’intensité pluviométrique 
est généralement d’un ordre de grandeur supérieur. Ils font donc aussi l’hypothèse que la 
neige est plus efficace que la pluie en termes de lessivage. Dans le cas de notre étude, 
l’intensité pluviométrique moyenne correspondant aux résultats du site de Grenoble pour les 
évènements pluvieux est de 1,3 mm h-1 (tableau 4-2). Bien que cette intensité pluviométrique 
moyenne soit relativement faible, les coefficients Λintra moyennés pour l’ensemble des pluies 
(figure 4-11) portent aussi la contribution d’évènements plus violents avec une intensité 
pluviométrique maximale pour certaines phases de l’ordre de quelques dizaines de mm h-1. 
Dans le cas des chutes de neige, l’intensité moyenne calculée par le disdromètre est 
d’environ 0,6 mm h-1, avec des valeurs maximales systématiquement inférieures à 5 mm h-1. 
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A partir de ces résultats, nous pouvons émettre nous aussi l’hypothèse que le lessivage de 
la neige est bien plus efficace que le lessivage de la pluie. En l’absence de mesure de 
densité de la neige, il n’est cependant pas possible de déterminer un ratio d’efficacité de 
lessivage entre évènements neigeux et pluvieux pour des précipitations correspondant à un 
même volume d’eau précipitée. 
4.4. Conclusions 
Dans cette partie, une méthodologie a été développée pour calculer les coefficients de 
lessivage sur des périodes plus courtes que la durée de l’évènement pluvieux, et pendant 
lesquelles l’intensité de précipitation est moins variable que sur la durée totale. Il ne s’agit 
plus de considérer chaque évènement comme une entité à part entière, mais de le 
décomposer en sous-évènements durant lesquels la concentration en aérosol diminue. Pour 
chacune de ces phases, les mesures des concentrations particulaires sont comparées à la 
décroissance exponentielle que prévoit la théorie du lessivage. La sélection des coefficients 
de lessivage Λintra se fait ensuite selon le degré de similitude entre les mesures in situ et 
l’évolution temporelle théorique des concentrations. Cette approche « intra-évènementielle » 
permet d’augmenter le nombre cas de manière significative pour des valeurs diverses de 
l’intensité de précipitation. En associant les données théoriques et expérimentales sur un 
très grand nombre de phases de courtes durées, l’impact des processus « concurrents » est 
aussi limité. 
Les coefficients de lessivage Λintra ont été calculés pour des particules d’aérosol d’un 
diamètre compris entre 10 nm et 4,5 µm. Les résultats montrent une très bonne cohérence 
sur l’ensemble de la gamme de taille ultrafine à supermicronique. Les coefficients de 
lessivage Λintra varient d’environ 2.10-4 à 2.10-3 s-1, avec un potentiel de lessivage minimum 
entre 50 et 350 nm. La comparaison des résultats obtenus sur les différents sites montre une 
nouvelle fois des valeurs de Λ très proches. 
La variabilité des coefficients Λintra autour de la valeur moyenne étant relativement faible (en 
particulier en comparaison des résultats obtenus par l’approche « macroscopique »), une 
paramétrisation du coefficient de lessivage en fonction du diamètre des particules est 
proposée pour des diamètres de particules compris entre 10 nm et 10 µm. Cette 
paramétrisation est supérieure d’un ordre de grandeur à celles déjà proposées dans la 
littérature et de deux ordres de grandeur supérieure à la théorie. 
De même, une paramétrisation en loi puissance du coefficient de lessivage en fonction de 
l’intensité pluviométrique est présentée. Elle se révèle être en bon accord avec une étude 
sur le lessivage en conditions in situ actuellement menée à Cherbourg dont les méthodes 
d’analyse des données sont similaires à celles définies dans notre étude. En revanche, la 
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paramétrisation implémentée dans les modèles numériques de l’IRSN sous-estime 
notablement le lessivage de l’aérosol par des pluies de faibles intensités. Cet écart varie d’un 
ordre de grandeur pour les particules de diamètre inférieur à 1 µm à plus de deux ordres de 
grandeur pour les particules de plusieurs µm. Pour les pluies très intenses, le modèle 
surestime modérément les valeurs de Λ, avec moins d’un ordre de grandeur d’écart quelque 
soit le diamètre des particules. 
Le lessivage lors d’évènements neigeux a aussi pu être étudié à partir des mesures faites 
sur le site de Grenoble. Les coefficients de lessivage calculés pour des particules d’aérosol 
de diamètre compris entre 0,265 et 4,5 µm varient entre environ 2.10-4 et 2.10-3 s-1, ce qui 
correspond aux potentiels de lessivage déterminés pour les évènements pluvieux. Toutefois, 
l’intensité des chutes de neige est en moyenne deux fois inférieure à l’intensité des pluies 
durant les phases sélectionnées. Le lessivage par les évènements neigeux est donc 
considéré comme supérieur au lessivage par les pluies pour des précipitations équivalentes 
en termes de volume d’eau tombée. 
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES 
En conditions normales (hors rejet accidentel), les concentrations des radionucléides 
particulaires artificiels sont à des niveaux traces dans l’atmosphère. Le dépôt humide (effets 
combinés du lavage dans le nuage et du lessivage sous le nuage) de ces radioéléments ne 
peut donc pas être étudié directement à partir de prélèvements individuels ou évènementiels. 
En cas de rejets radiologiques, tant que le panache contaminé se trouve sous la base des 
nuages, le lessivage des radionucléides particulaires est le seul processus de dépôt humide 
actif. Il est donc primordial d’estimer les conséquences sur la biosphère de ce processus très 
efficace sur de courtes échelles de temps. Pour atteindre ce but, cette étude a donc porté 
sur la phase porteuse de la radioactivité : l’aérosol. L’étude bibliographique a permis 
d’identifier de nombreuses études relatives au lessivage de l’aérosol par les précipitations. 
Toutefois la plupart d’entre elles sont d’ordre théorique ou ont été menées en laboratoire. 
Très peu d’études expérimentales in situ ont été faites en mesurant l’impact des 
précipitations naturelles sur les concentrations de particules d’aérosol atmosphérique. 
 
Cette thèse avait donc pour objectif d’améliorer la connaissance sur le lessivage de l’aérosol 
par les précipitations par une approche expérimentale en conditions in situ. Durant plusieurs 
mois, trois sites de mesures aux environnements différents en termes de climatologie et 
d’empoussièrement ambiant ont été instrumentés pour disposer d’une palette de situations 
précipitation/empoussièrement la plus variée possible. Les concentrations particulaires et les 
caractéristiques des précipitations ont été mesurées à une résolution temporelle élevée (une 
mesure par minute) respectivement par un granulomètre (compteur électrique et/ou optique) 
et un disdromètre laser. L’utilisation de ce couplage instrumental original sur ces différents 
sites a permis de déterminer les potentiels de lessivage pour une large gamme de diamètre 
de particules (du mode « ultrafin » au mode « grossier ») et en prenant compte la variabilité 
naturelle des caractéristiques des précipitations (type d’hydrométéore et intensités 
pluviométriques spécifiques notamment). 
 
Dans un premier temps, les coefficients de lessivage Λ (paramètre décrivant la cinétique du 
processus) ont été calculés par une approche « macroscopique », i.e. en évaluant le 
potentiel de lessivage de chaque évènement considéré dans son intégralité. Une 
méthodologie a été développée pour minimiser l’influence des processus « concurrents », en 
particulier l’impact des sources d’aérosol anthropique à proximité. Néanmoins, il n’a pas été 
possible de caractériser l’impact de la variabilité des caractéristiques des précipitations 
(notamment l’intensité pluviométrique) sur les potentiels de lessivage. Pour pallier cette 
limitation, une seconde approche, qualifiée d’« intra-évènementielle », a été développée. 
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Cette approche consiste à se limiter à de courtes périodes de précipitations et à comparer 
l’évolution temporelle des mesures in situ avec la théorie du lessivage pour éliminer les biais 
liés aux processus « concurrents ». Pour les échelles de temps considérées (quelques 
dizaines de minutes au plus), l’influence de la variabilité de l’intensité pluviométrique sur les 
coefficients de lessivage a pu ainsi être étudiée en détails, ainsi que le lessivage lors 
d’évènements neigeux. 
 
Pour modéliser de manière fidèle le lessivage de l’aérosol atmosphérique, les résultats 
présentés dans cette étude concordent sur la nécessité de considérer conjointement la taille 
des particules et les caractéristiques des précipitations (intensité pluviométrique et phase 
des hydrométéores). 
En effet, lorsque l’on s’intéresse à la dépendance du coefficient de lessivage Λ avec le 
diamètre des particules, la variation est d’un ordre de grandeur (entre 2.10-4 et 2.10-3 s-1) 
entre le potentiel de lessivage minimal (autour de 100 nm de diamètre) et le potentiel de 
lessivage maximal (pour des particules de quelques µm). Le potentiel de lessivage minimal 
obtenu dans cette étude est cohérent avec la théorie (« Greenfield gap » entre 0,1 et 1 µm). 
Entre 10 nm et 10 µm, une paramétrisation robuste du coefficient de lessivage en fonction du 
diamètre des particules est proposée. La comparaison de cette paramétrisation avec le 
modèle utilisé actuellement par l’IRSN a montré des divergences importantes, en particulier 
pour les particules du mode « grossier ». De même, le type de précipitation et l’intensité 
pluviométrique doivent être considérés. En effet, même si elle n’a pas pu être quantifiée, la 
prédominance du lessivage par la neige par rapport au lessivage par la pluie a été illustrée. 
De plus, pour une classification des pluies établie dans cette étude et basée sur le profil des 
hyétogrammes, les différences en termes de cinétique du lessivage pour chacune des 
classes sont clairement apparues. Des pluies intenses (intensité moyenne de l’ordre de 
10 ainsi lessiver la moitié de la quantité initiale de particules en moins d’une heure quelque 
soit le diamètre des particules, tandis qu’il faudra plusieurs dizaines de minutes à plusieurs 
heures pour des pluies d’une intensité moyenne faible (moins de 1 mm h-1). Différentes 
paramétrisations du coefficient de lessivage en fonction de l’intensité pluviométrique ont été 
formulées selon la gamme de diamètre des particules d’aérosol. Ces paramétrisations 
montrent des divergences relativement importantes selon la gamme de diamètre des 
particules avec celle implémentée actuellement dans le modèle ldX actuellement utilisé à 
l’IRSN en cas d’accident nucléaire. Cet écart est généralement proche d’un ordre de 
grandeur et correspond à une sous-estimation par le modèle mais il peut atteindre un facteur 
40 pour les particules du mode « grossier » et des intensités pluviométriques faibles 
(inférieure à 1 mm h-1). En cas de rejet accidentel des radionucléides, des particules 
chaudes (« hot particles ») supermicroniques seraient susceptibles d’être trouvées (jusqu’à 
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plus d’une centaine de kilomètres de distance de l’installation). Dans ces conditions il 
conviendrait de réajuster le paramétrage du modèle. 
 
Certaines questions restent encore à approfondir pour affiner les résultats de cette étude. 
Aucune différence liée à l’hétérogénéité des sources locales de particules sur les différents 
sites n’a été mise en évidence pour les modes « accumulation » et « grossier ». Pour 
confirmer ou infirmer une éventuelle dépendance du coefficient de lessivage avec le type 
d’aérosol, une caractérisation physico-chimique des particules sur chacun des sites est 
nécessaire. Le lessivage par la neige des particules « ultrafines » n’a pas non plus été étudié 
durant cette thèse. L’instrumentation d’un site montagneux avec le granulomètre WRAS 
pourrait permettre de combler ce manque. La dépendance du coefficient de lessivage selon 
la distribution en taille des hydrométéores (flocons de neige ou gouttes d’eau) mériterait 
aussi d’être approfondie dans de futures études, la base de données déjà acquises pouvant 
servir de base de travail. Enfin, les larges divergences constatées entre nos résultats (et la 
plupart des études in situ existantes) et les données théoriques sont aussi difficiles à 
expliquer à l’heure actuelle. Tout d’abord parce qu’en conditions in situ, il est compliqué de 
mesurer directement les efficacités de collecte des hydrométéores pour comparer ces 
valeurs aux efficacités de collecte théoriques. Ensuite, certains mécanismes de collecte 
considérés dans les modèles sont encore mal connus (notamment les effets 
électrostatiques) ou non pris en compte (recirculation arrière). Des études actuellement 
menées à l’IRSN (PSN-RES) tentent de pallier ces lacunes. 
Les travaux expérimentaux sur le lessivage de l’aérosol, qu’ils soient en conditions in situ ou 
en laboratoire, doivent donc continuer à être conduits de front pour améliorer la 
compréhension et la modélisation des différents mécanismes impliqués. 
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Résumé 
En cas de rejets de polluants ou de radionucléides dans l’atmosphère, l’estimation du lessivage des particules 
d’aérosol atmosphérique par les précipitations est une donnée essentielle pour évaluer la contamination de la 
biosphère. De nombreuses études se sont déjà intéressées à ce processus de dépôt humide, mais la plupart 
d’entre elles sont d’ordre théoriques ou ont été menées en laboratoire. Cette étude a donc pour objectif 
d’améliorer la connaissance du potentiel de lessivage des particules d’aérosol par les précipitations par une 
approche expérimentale en conditions in situ. Durant plusieurs mois, trois sites aux environnements distincts en 
termes de climatologie et d’empoussièrement ambiant ont été instrumentés pour disposer d’une palette de 
situations précipitations/empoussièrement la plus variée possible. Un disdromètre laser et un granulomètre 
(compteur électrique et/ou optique) ont mesurés respectivement les caractéristiques des précipitations et les 
concentrations de particules à une résolution temporelle élevée et sur une large gamme de diamètre. L’utilisation 
de ce couplage instrumental original a permis de déterminer les potentiels de lessivage pour des particules de la 
gamme nanométrique à supermicronique et pour différents types de précipitations (chutes de neige et pluies avec 
des hyétogrammes spécifiques). Dans un premier temps, le coefficient de lessivage Λ (paramètre décrivant la 
cinétique du processus) a été calculé en considérant l’effet global d’une précipitation. Cette approche 
« macroscopique » est limitée par l’influence de processus « concurrents », tels que l’advection ou les sources 
d’émissions de particules à proximité des sites de mesures. Pour minimiser l’impact de ces processus sur nos 
résultats, une seconde méthodologie basée sur la résolution temporelle élevée de l’instrumentation utilisée a été 
définie. Par cette approche « intra-évènementielle », les coefficients de lessivage Λ sont calculés sur de courtes 
périodes de temps, permettant ainsi d’étudier l’influence de la variabilité du diamètre des particules et des 
caractéristiques des précipitations sur ces coefficients. Les résultats obtenus par les deux types d’approches ont 
mis en évidence la nécessité de prendre en compte le diamètre des particules et les caractéristiques des 
précipitations pour modéliser fidèlement le lessivage des particules d’aérosol atmosphérique. En comparant les 
résultats des deux types de précipitations, la prédominance du lessivage par des chutes de neige par rapport au 
lessivage par la pluie a été illustrée. L’importance du diamètre des particules lessivées a été démontrée. Entre le 
mode « ultrafin » et le mode « grossiers », la variation du coefficient de lessivage est d’un ordre de grandeur 
(entre environ 2.10-3 et 2.10-4 s-1). Le potentiel de lessivage minimum est obtenu pour des particules d’environ 
100 nm, ce qui est cohérent avec la théorie du « Greenfield gap » (entre 0,1 et 1 µm). Pour les besoins de la 
modélisation, une paramétrisation robuste entre le coefficient de lessivage Λ et le diamètre des particules 
d’aérosol (de 10 nm à 10 µm) a été établie. Différentes relations entre le coefficient Λ et l’intensité pluviométrique 
sont proposées aussi pour différentes gammes de diamètre de particules et comparées notamment aux valeurs 
implémentées actuellement dans le modèle ldX utilisé à l’Institut de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire. 
 
Mots-clefs : lessivage, aérosol atmosphérique, précipitations, conditions in situ, disdromètre, granulomètre. 
 
Abstract 
In case of release of pollutant or radionuclides into the atmosphere, estimate of below-cloud scavenging of 
aerosol particles by precipitation (or washout) is an essential data to evaluate contamination of the biosphere. 
Many studies have already shown an interest to this wet deposition process, but most of them are theoretical or 
have been conducted in laboratories conditions. This study in situ conditions aims to improve knowledge of 
below-cloud scavenging of aerosol particles by precipitation. For several months, three sites with separate 
environments in terms of climate and ambient dust have been instrumented to have such a varied palette of 
precipitation/dust conditions as possible. A laser disdrometer and a granulomètre (electrical and/or optical 
counter) measure respectively precipitations characteristics and particles concentrations with a high temporal 
resolution (one minute). The use of this original instrumental coupling has allowed determining washout potentials 
for the nanometric size range of particles aerosol to the supermicronique size range and for different types of 
precipitation (snowfalls and rainfalls with specifics hyetograms).Initially, below-cloud scavenging coefficients Λ 
(parameter describing kinetic of this process) were calculated considering the gobal effet of a precipitation. This 
“macroscopic” approach is limited by the influence of “concurrent” processes, as advection or local emissions of 
aerosol particles close to the measurements sites. To minimise effect of these processes on our results, a second 
methodology based on the high temporal resolution of the instrumentation used was defined. With this “intra-
event” approach, washout coefficients are calculated on short time scales, allowing study of impact of the 
variability of aerosol size and precipitations characteristics on these coefficients.Results obtained with the two 
approaches highlighted the need of considering particles diameter and characteristics of precipitation to model 
accurately below-cloud scavenging of aerosol particles. Comparing results for both type of precipitation, 
predomination of below-cloud scavenging by snowfalls compared with below-cloud scavenging by rainfalls was 
shown. The importance of the scavenged aerosol diameter was demonstrated. From the “ultrafine” size range to 
coarse mode of particles, below-cloud scavenging coefficient varies by an order of magnitude (from 2.10-3 to 
2.10-4 s-1). Minimum potential is obtained for particles of about 100 nm, which is consistent with theory of 
“Greenfield gap” (from 0.1 to 1 µm). For modeling needs, a robust parametrization between washout coefficient Λ 
and aerosol particles diameter (from 10 nm to 10 µm) has been established. Also some relationships between 
coefficient Λ and rainfall intensity are proposed for different particles size range and compared in particular with 
values implemented in model ldX currently used at the French Institute of Radioprotection and Nuclear Safety. 
 
Keywords : below-cloud scavenging, atmospheric aerosol particles, precipitation, in situ conditions, disdrometer, 
granulometer 
